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Mit der vorliegenden Arbeit zum Thema
”
Beeinflussung der thermomagnetischen
Konvektion in Ferrofluidschichten durch den magnetischen Soret-Effekt“ wird der
Zusammenhang zwischen dem Einsetzen von thermomagnetischer Konvektion und
der vom Magnetfeld abhängigen Thermodiffusion untersucht. Aus einer früheren
Arbeit [16] ist bekannt, dass magnetfeldunterstützte Konvektion in Abhängigkeit
vom verwendeten magnetischen Fluid unterdrückt werden kann. Als mögliche Ur-
sache dafür wird die Thermodiffusion als thermisch und vom Magnetfeld getriebener
Prozess genannt, dessen Transportrichtung magnetfeldsensitiv [23] und vermutlich
fluidabhängig ist.
Diese Arbeit stützt sich auf die eingehende Untersuchung der Thermodiffusion im
Magnetfeld, sowohl theoretisch als auch experimentell. Beschrieben wird die Ther-
modiffusion theoretisch über das Konzentrationsprofil in Abhängigkeit von Zeit und
Ort in einer Fluidschicht. Die Experimente detektieren die Separation des Fluids
über die Konzentrationsdifferenz zwischen zwei Fluidkammern. Zur Bestimmung
des Soret-Koeffizienten als Maß der Thermodiffusion, sind in jedem Fall experimen-
telle Daten notwendig. Über einen Datenfit zwischen diesen und den theoretischen
Betrachtungen kann der Koeffizient ermittelt werden. Für das kerosinbasierte Ferro-
fluid EMG905 wurden zwei Effekte festgestellt. Bei kleinen Magnetfeldstärken wan-
dern die Partikel zum kalten Rand der Schicht, bei steigenden Feldstärken kehrt
sich diese Richtung um. Eine Anisotropie der Intensität der Diffusion besteht zwi-
schen dem parallel und senkrecht zum Temperaturgradienten ausgerichteten Feld.
Bei jeweils einer Feldstärke von 320 kA/m ist im ersten Fall die Diffusion um eine
Größenordnung geringer als im zweiten Fall.
Die Ergebnisse der Untersuchungen zur Thermodiffusion gehen dann in eine line-
are Stabilitätsanalyse einer Ferrofluidschicht bei anliegendem Temperaturgradien-
ten und Magnetfeld ein. In Anlehnung an analytische wie auch numerische Arbeiten
[8, 17] wird dabei festgestellt, dass die kritische Rayleigh-Zahl als charakteristi-
sche Größe zum Einsetzen von Konvektion von dem Soret-Koeffizienten abhängt.
Ist letzterer positiv, wird das Einsetzen von Konvektion begünstigt, ist er wiederum
negativ, so kann Konvektion vollständig unterdrückt werden.
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1 Einleitung und Motivation
Magnetische Flüssigkeiten, auch Ferrofluide genannt, sind binäre Flüssigkeiten be-
stehend aus magnetischen Nanopartikeln dispergiert in einer Trägerflüssigkeit. Ei-
ne dritte Komponente in diesem Stoffsystem sind Tenside, welche als Beschichtung
der Partikel für deren stabile Verteilung im Trägermedium sorgen [1–3]. Die Eigen-
schaften sowie das Strömungsverhalten der Ferrofluide lassen sich durch technisch
einfach zu realisierende Magnetfelder beeinflussen [4]. Besonders die letztgenann-
te Voraussetzung ermöglicht einen breiten Einsatz der Flüssigkeiten beispielsweise
zur reibungsfreien Lagerung, zum Wärmeabtransport und zur Trennung von Stoffen
unterschiedlicher Dichten [2, 4–6]. Besondere Bedeutung erhalten die Ferrofluide
auch im Zusammenhang mit medizinischen Anwendungen [5–7].
Was neben dem Einfluss des Magnetfeldes auf die Fluide in vielen Anwendungen
ebenso eine Rolle spielt, ist die Temperatur der Flüssigkeit. Ist diese nicht homogen
über das Fluidvolumen verteilt, kann dies zu thermischen Transportprozessen im
Fluid führen. Dazu gehört zum Beispiel Konvektion, welche im Folgenden als reine
Konvektion bezeichnet wird, wenn sie allein durch thermisch bedingte Dichteunter-
schiede in einer Fluidschicht auftritt. Die thermomagnetische Konvektion hingegen
bezeichnet einen konvektiven Fluidtransport, welcher auch bei einer stabilen Dich-
teschichtung durch die Wechselwirkung zwischen dem Ferrofluid, Magnetfeld und
Temperaturgradienten hervorgerufen werden kann. Ein weiterer thermisch getrie-
bener Prozess in Ferrofluiden ist die Thermodiffusion. Ein Temperaturgradient be-
wirkt dabei die Separation von Trägermedium und Partikeln in einem Fluidvolumen.
Es kommt entlang des thermischen Gradienten zu einem Konzentrationsgradienten,
welcher in seiner Ausprägung und Richtung maßgeblich durch ein äußeres Magnet-
feld beeinflusst werden kann.
Die Untersuchung der thermomagnetischen Konvektion findet ihren Ursprung in
einer Arbeit von Finlayson [8], welche das Phänomen zunächst theoretisch be-
schreibt. Dieser initialen Beschreibung folgen sowohl weitere theoretische als auch
experimentelle Arbeiten [9–14]. Nach diesen Untersuchungen ist davon auszuge-
hen, dass der Einfluss des Magnetfeldes auf eine Fluidschicht das Einsetzen von
Konvektion fördert. Neuere experimentelle Arbeiten [15, 16] konnten jedoch für
unterschiedliche Fluide feststellen, dass sowohl eine konvektionsfördernde als auch
-hemmende Wirkung auftreten kann, welche nicht durch die Magnetfeldabhängig-
keit der Fluidparameter erklärt werden konnte. Das konträre Einsetzen der Kon-
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vektion muss daher seinen Ursprung in einem weiteren thermisch getriebenen Pro-
zess haben, dessen Richtung relativ zum konvektiven Strom abhängig ist vom an-
gelegten Magnetfeld und verwendeten Fluid. Für einen magnetfeldfreien Fall zei-
gen sowohl theoretische als auch experimentelle Arbeiten, dass das Einsetzen von
Konvektion in binären Fluiden durch thermische Diffusion beeinflusst werden kann
[17, 18]. Daher muss auch im magnetfeldabhängigen Fall ein Einfluss der Thermo-
diffusion auf die thermomagnetische Konvektion berücksichtigt werden. Thermodif-
fusive Vorgänge in Ferrofluiden mit und ohne Magnetfeld wurden in den letzten 30
Jahren von unterschiedlichen Arbeitsgruppen untersucht [19–24]. Die experimen-
tellen Arbeiten auf diesem Gebiet weisen darauf hin, dass die Separationswirkung
durch die thermische Diffusion im Magnetfeld ein anisotroper Effekt ist. Die theo-
retischen Arbeiten zu dieser Anisotropie [2, 3, 25–27] betrachten den Transport-
prozess entweder aus einer mikroskopischen oder makroskopischen Perspektive.
Allerdings lassen sich aus diesen Theorien keine eigenständigen Vorhersagen des
Separationsmechanismus und dessen Richtung treffen, ein Vergleich der Theorie
mit experimentellen Daten ist in jedem Fall unerlässlich.
Sowohl aus den experimentellen Ergebnissen zur Konvektion [16] als auch de-
nen zum thermodiffusiven Verhalten von magnetischen Flüssigkeiten [23] und der
Kenntnis über den Zusammenhang beider im nicht-magnetischen Umfeld [17, 18]
entsteht die Notwendigkeit, den Einfluss der beiden Transportphänomene aufeinan-
der im Magnetfeld zu untersuchen. Dies ist die Aufgabe der vorliegenden Disserta-
tion, welche zur Ausarbeitung des Zusammenhangs zwischen beiden Transportpro-
zessen im ersten Teil dieser Arbeit die theoretischen Grundlagen erläutert. Dies be-
ginnt mit einem Überblick zur chemisch-physikalischen Zusammensetzung der Flui-
de und den daraus resultierenden grundlegenden physikalischen Eigenschaften und
Methoden zu deren Bestimmung. Daran schließt sich eine detaillierte Betrachtung
der beiden thermophysikalischen Transportphänomene an, welche Hauptthema der
Arbeit sind. Dabei wird auf die umfangreichen bisherigen sowohl experimentellen
als auch theoretischen Arbeiten eingegangen, die im Zuge der Literaturrecherche
ausgewertet wurden. Es wird aufgezeigt, wo sich die im zweiten Teil dieser Dis-
sertation erarbeiteten Ergebnisse eingliedern. Dieser zweite Teil beginnt zunächst
mit der Charakterisierung der im Hauptsächlichen verwendeten Ferrofluide EMG905
und APG513A (Ferrotec). Zur Untersuchung des thermophysikalischen Verhaltens
der Ferrofluide sind vor allem die magnetischen und rheologischen Eigenschaften
von Interesse. Sie bestimmen den Grad der Diffusivität der Fluide. Das fünfte Ka-
pitel dieser Arbeit widmet sich dann der Bestimmung des magnetfeldabhängigen
Soret-Koeffizienten als Charakteristikum der Intensität und Richtung der Separa-
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tionswirkung durch den anliegenden Temperaturgradienten und das Magnetfeld.
Experimentellen Ergebnissen werden dabei analytische und numerische Untersu-
chungen gegenübergestellt. Die Kenntnis über diesen thermisch-magnetisch getrie-
benen Diffusionsstrom geht in das folgende Kapitel zur theoretischen Betrachtung
der thermomagnetischen Konvektion unter Wirkung der Thermodiffusion ein. Über
Stabilitätsbetrachtungen kann der tatsächliche Einfluss des Soret-Koeffizienten auf
das Einsetzen von Konvektion bestimmt werden. Zum Abschluss der Arbeit werden
alle Ergebnisse in zusammengefasster Form präsentiert. Es werden zudem Punkte
aufgezeigt, an denen künftige Untersuchungen ansetzen können, um weitere inter-





Unter Ferrofluiden versteht man kolloidale Suspensionen bestehend aus beschich-
teten magnetischen Nanopartikeln dispergiert in einer Trägerflüssigkeit. Als Trä-
germedium werden im Wesentlichen wasser-, öl- oder kerosinbasierte Fluide ver-
wendet, die Partikeln bestehen in der Regel aus Magnetit (Fe3O4) oder Cobalt (Co)
[1, 2, 28]. Um eine stabile Verteilung dieser Partikeln zu gewährleisten, muss Sedi-
mentation im Schwerefeld und auch im magnetischen Feldgradienten, sowie Agglo-
meration durch magnetische oder van-der-Waals-Wechselwirkungen ausgeschlos-
sen werden. Aus einer vergleichenden energetischen Betrachtung dieser vier desta-
bilisierenden Prozesse mit dem stabilisierenden Prozess der thermisch induzierten
Bewegung der Teilchen (Brownsche Bewegung) kann eine Größenabschätzung der
Partikel vorgenommen werden. Bei dieser Betrachtung wird, wie auch im Folgenden,
davon ausgegangen, dass die Partikel ideal sphärisch sind, gekennzeichnet durch
ihren Durchmesser dP . Die thermische Energie Eth wird beschrieben durch das Pro-
dukt der Boltzmann-Konstante kB mit der Temperatur T . Sie muss in jedem der
betrachteten Fälle größer sein als die jeweilige destabilisierende Energie [2, 4, 29].
Die Sedimentation im Schwerefeld ist getrieben durch den Dichteunterschied ∆ρ
zwischen den Partikeln und dem Fluid. Die potentielle Energie eines Teilchens mit
dem Volumen V = πd3P /6 auf einer bestimmten Höhe h im Fluid lautet: Eg = ∆ρV gh
[2, 4]. Beim Vergleich der Energien mit der stabilisierenden Forderung Eth > Eg







Unter Annahme einer Fluidgefäßhöhe von h=10 cm und einem ∆ρ von 4000 kg/m3
muss der Partikeldurchmesser kleiner sein als 12,5 nm, um eine stabile Partikelver-
teilung aufgrund der Brownschen Bewegung zu gewährleisten.
Die Energie, welche zur Bewegung der Teilchen über eine Stufe im Magnetfeld hin-
weg benötigt wird, ist charakterisiert durch das äußere anliegende Magnetfeld H0
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Abb. 2.1: Darstellung zweier magneti-
scher Nanopartikel mit Durchmesser dP ,
einem Oberflächenabstand RP und einer
Tensidschichtdicke s (vgl. [4]).
sowie das magnetische Momentm = |m⃗| =
MdV jedes Teilchens als Produkt aus der
spontanen Magnetisierung Md des Par-
tikelmaterials und dem Partikelvolumen
V . Aufgrund der Größe der Partikel be-
sitzt jedes Teilchen genau ein magneti-
sches Moment, daher werden die Teil-
chen auch als Eindomänenteilchen be-
zeichnet; gezeigt ist ein solches Nano-
partikel in Abbildung 2.1. Für die magne-
tische Energie ergibt sich Em = µ0mH0
[2, 4] mit µ0= 4π · 10−7 N/A2 als Vaku-
umpermeabilität. Aus der energetischen








Magnetit besitzt eine spontane Magneti-
sierung von 450 kA/m. Beim Anliegen eines äußeren Felds von 50 kA/m wird somit
eine Bewegung der Teilchen über eine Feldstufe hinweg dann verhindert, wenn ihr
Durchmesser kleiner als 6 nm ist [4].
Aufgrund des magnetischen Moments m⃗, welches jedes Partikel besitzt, wirkt zwi-
schen zwei Teilchen eine magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung. Diese Wechsel-
wirkung ist dann am stärksten, wenn die magnetischen Momente beider Teilchen
parallel zueinander und auch zu ihrer Verbindungslinie r = dP + RP ausgerichtet
sind. Dabei bezeichnet RP den Oberflächenabstand der Partikel, siehe dazu auch
Abbildung 2.1. Die Energie in diesem für die Stabilität ungünstigsten Fall der Par-
tikelausrichtung wird zu Edd = − µ0m
2
2π(dP+RP )3
[2, 4]. Des Weiteren führt ein Abstand
RP=0 m der Partikel zu einer Maximierung dieser Dipol-Dipol-Energie. Verglichen








für die Abschätzung der Partikelgröße führt. Unter Verwendung der bereits getrof-
fenen Annahmen für die spontane Magnetisierung und die Temperatur ergibt sich
ein kritischer Durchmesser von 9 nm.
Grundlage der attraktiven van-der-Waals-Wechselwirkung zwischen zwei Partikeln
ist die auch in neutralen Molekülen stets asymmetrisch verteilte elektrische Ladung,
welche zu einer Polarisation des Teilchens führt. Die Energie zweier benachbarter
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beschrieben. Die sogenannte Hamaker-Konstante A ist abhängig vom Stoffsystem
und nimmt für Magnetitpartikel in Wasser oder Kohlenwasserstoffen einen Wert von
10−19 Nm an [2, 4]. Unter dem Abstandsverhältnis l versteht man das Verhältnis
des Oberflächenabstands RP der Partikel zum Partikelradius, l = 2RPdP . Bewegen sich
die Partikel aufeinander zu und verringern das Abstandsverhältnis zu l=0, divergiert
die van-der-Waals-Energie. Eine Berührung der Partikel muss daher sterisch oder
elektrostatisch ausgeschlossen werden [1–3]. Für die in dieser Arbeit verwendeten
Fluide ist die sterische Abstoßung der Partikel untereinander ausschlaggebend für
die Verhinderung der Agglomeration. Dazu werden Tensidmoleküle (langkettiges,
unpolares Ende mit einem polaren Kopf) als Beschichtung auf die Partikeloberfläche
gebracht. Durch ihre rein geometrische Ausprägung verhindern sie, dass die magne-
tischen Kerne so dicht aneinanderreichen, dass die van-der-Waals-Kräfte divergie-
ren und zur Agglomeration führen. Um wiederum van-der-Waals-Wechselwirkungen
zwischen den Oberflächenbeschichtungen zu verhindern, muss eine Kombination
aus Tensid und Flüssigkeit gewählt werden, bei der die Hamaker-Konstante gerade
A=0 Nm wird. Erreicht wird dies, wenn die dielektrischen Eigenschaften von Träger-
flüssigkeit und Partikel identisch sind. In Abbildung 2.1 sind zwei Ferrofluidpartikel
gezeigt. Sie sind mit einer Tensidschicht der Dicke s bedeckt. Um die notwendige
Schichtdicke zu bestimmen, die zu einer sterischen Abstoßung der Partikel führt,
wird ebenfalls eine energetische Betrachtung herangezogen. Neben der magneti-
schen Dipol-Dipol- und der van-der-Waals-Energie im System wird auch die Energie
















wobei lm = 2sdP . Diese Darstellung ist für einen Partikelabstand bis maximal zwei-
mal Schichtdicke gültig [4], für größere Abstände zwischen den Partikeln wird diese
Energie zu Er=0 Nm. Unter C versteht man die Oberflächendichte der Tensidmole-
küle. Die Gesamtenergie des Systems, als Summe ihrer energetischen Einzelterme,
wird auf die thermische Energie bezogen und liefert den in Abbildung 2.2 gezeig-
ten Verlauf unter Berücksichtigung einer Beschichtungsdicke von 2 nm [2, 4]. Es
ist zu erkennen, dass die Dipol-Dipol-Wechselwirkung einen schwachen attrakti-
ven Charakter besitzt, die van-der-Waals-Wechselwirkung ist ebenfalls durch ein
attraktives Verhalten gekennzeichnet, welches divergiert, je näher sich zwei Parti-
kel zueinander befinden. Die Energie der sterischen Abstoßung dahingegen wächst
mit der Nähe zweier Partikel zueinander. In Summe resultiert daraus, dass es
8 2 Ferrofluide - Grundlagen und Charakterisierung
nur zu einer Agglomeration der Partikel kommen kann, wenn bei einer Beschich-
tungsdicke von 2 nm eine Energiebarriere von > 20kBT überwunden werden kann.































Abb. 2.2: Für eine Tensidschichtdicke von
2 nm, eine Tensiddichte von 1 nm−2, ei-
nen Partikeldurchmesser von 10 nm bei
Magnetitteilchen ergeben sich die darge-
stellten Dipol-Dipol-, van-der-Waals- und
Abstoßungsenergien, sowie die als
”
Sum-
me“ bezeichnete Gesamtenergie [2, 4].
In einem wie oben beschrieben gestal-
teten System bleiben die Nanopartikel
durch thermische Bewegung stabil ver-
teilt, allerdings kann der Zeitraum der
Stabilität des Fluids stark variieren. Die
Unterschiede in der Stabilität kommen
dabei zum einen aus der chemischen
Zusammensetzung, zum anderen ent-
stehen sie aus der Tatsache heraus,
dass die energetischen Betrachtungen
zur Stabilität von Monodispersität bei
den Partikeln ausgeht.
Die chemische Zusammensetzung be-
zieht sich dabei stark auf die verwende-
te Oberflächenbeschichtung. Da die Bin-
dung zwischen Partikel und Beschich-
tung keine chemische ist, ist auch eine
feste Zuordnung der Beschichtungsmo-
leküle zu einzelnen Partikeln nicht möglich. Das System stabilisiert sich vielmehr
dynamisch. Daher ist es allerdings auch bei der Herstellung des Ferrofluids nicht
möglich, eine exakte Menge an Tensidmolekülen für die Konzentration an magne-
tischen Partikeln festzulegen [31]. In der Regel gibt es daher einen Überschuss an
Tensid im Ferrofluid, welcher unter Umständen zeitlich induzierte Vernetzungspro-
zesse eingehen oder auch Mizellen bilden kann [32]. Besonders Mizellen können ei-
nen nicht beschreibbaren Einfluss auf das diffusive Verhalten der Fluide haben [33].
Durch diese Effekte kann die Haltbarkeit des Ferrofluids eingeschränkt werden. Zu-
dem weisen die magnetischen Nanopartikel eine Größenverteilung ihres Durchmes-
sers auf, wobei Teilchen kleiner als die angegebene kritische Grenze von rund 10 nm
bei der Stabilität geringere Schwierigkeiten bereiten als besonders große Teilchen,
welche durch die beschriebenen destabilisierenden Prozesse sedimentieren oder
agglomerieren und dann sedimentieren können. Auf die Polydispersität der Nano-
partikel wird im Folgenden mehrfach Bezug genommen. In den theoretischen Un-
tersuchungen in den unterschiedlichen sich anschließenden Themengebieten wird
oftmals von einem einheitlichen Partikeldurchmesser ausgegangen, was mitunter
den Vergleich zwischen theoretischen und gemessenen Ergebnissen erschwert oder
auch unmöglich macht.
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2.2 Grundlegende physikalische Eigenschaften
Zur Untersuchung der im Mittelpunkt dieser Arbeit stehenden Transportprozesse ist
die Kenntnis relevanter Fluidparameter grundlegende Voraussetzung. Bereits in der
Einleitung wurde erwähnt, dass hierbei besonders die Diffusivität der Fluide eine
große Rolle spielt. Diese wird sowohl beeinflusst vom Fluidaufbau, bestimmt durch
Partikelgröße und Volumenkonzentration, als auch von hydrodynamischen Wech-
selwirkungen im System unter Beanspruchung. Daher sind in diesem Kapitel als
zentrale Charakteristika die magnetischen sowie die rheologischen Eigenschaften
zu bestimmen und in einer Betrachtung zur Diffusivität zusammenzuführen.
Magnetische Eigenschaften
Im Zusammenhang mit den physikalischen Eigenschaften wird zunächst auf die Ma-
gnetisierbarkeit und die damit verbundenen magnetischen Eigenschaften der Ferro-
fluide eingegangen. Ohne den Einfluss eines äußeren Magnetfelds ist die Richtung
der magnetischen Momente der Eindomänenteilchen des Fluids statistisch verteilt.
In diesem Fall ist in dem Fluidvolumen die Magnetisierung M=0 A/m. Das Anlegen
eines äußeren Magnetfelds richtet die magnetischen Momente in Feldrichtung aus
und es kann eine Magnetisierung für das Ferrofluid gemessen werden [4, 34]. Die
Ausrichtung der Momente im Feld kann auf zwei unterschiedlichen Wegen stattfin-
den [3]. Rotiert das magnetische Moment ohne eine Rotation des Teilchens her-
vorzurufen, spricht man von weichmagnetischen Teilchen, rotiert das gesamte Par-
tikel, nennt sich dies hartmagnetisches Verhalten. Die Relaxationszeit, welche für
die Ausrichtung des jeweiligen Prozesses notwendig ist, ist dabei abhängig vom








wobei K̃ die Anisotropiekonstante der Partikel bezeichnet, τ0 ist ein stoffabhängiger





beschreibt das Relaxationsverhalten hartmagnetischer Teilchen, wobei ηCL die Vis-
kosität der Trägerflüssigkeit darstellt, Vhydro ist das hydrodynamische Volumen ei-
nes Partikels. Welchem Prozess ein Teilchen folgt, wenn ein Magnetfeld angelegt
oder die Richtung eines vorhandenen Feldes geändert wird, hängt davon ab, wel-
cher Mechanismus für das Teilchen schneller verläuft. Die Néelsche Relaxationszeit
steigt exponentiell mit dem magnetischen Volumen V eine Partikels, während die
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Brownsche Relaxationszeit mit dem Volumen linear anwächst. Für kleine Teilchen
ist daher davon auszugehen, dass sie sich weichmagnetisch im Magnetfeld ausrich-
ten, während für größere Teilchen die Drehung des gesamten Partikels vorteilhafter
ist [4]. Bei Wegnahme des Magnetfeldes verteilen sich die magnetischen Momente
der Nanopartikel erneut statistisch. Die Magnetisierung geht wieder vollständig auf
M=0 A/m zurück. Dieses Verhalten im Magnetfeld bezeichnet man als paramagne-
tisch [37]. Bekannte Stoffe, welche ebenfalls paramagnetisches Verhalten zeigen,
sind Erd- und Alkalimetalle, paramagnetische Salzlösungen sowie Sauerstoff- und
Stickstoffdioxidmoleküle [2]. Magnetit als häufig eingesetzter Partikelwerkstoff bei
den Ferrofluiden ist ferrimagnetisch, Nanopartikel aus Magnetit richten sich im Feld
aus, was makroskopisch als Paramagnetismus wahrgenommen wird [34, 37].
Das magnetische Verhalten lässt sich über die Entwicklung der Magnetisierung
M einer paramagnetischen Probe mit steigender (sinkender) Magnetfeldstärke H
in Form der Magnetisierungskurve darstellen [2, 37]. In Abbildung 2.3 ist eine














 gemessen (H steigend)
 gemessen (H fallend)
 berechnet (Langevin)
Abb. 2.3: Magnetisierungskurve des
Ferrofluids APG513A; schwarze Symbo-
le: gemessene Magnetisierung beim Er-
höhen des Magnetfelds, grüne Symbo-
le: gemessene Magnetisierung beim Ab-
senken des Felds, beginnend bei der
Sättigungsmagnetisierung, rote Kurve:
theoretische Magnetisierung auf Ba-
sis der Langevin-Funktion (φ=0,066,
dp=11,3 nm, T=290 K).
solche gemessene Magnetisierungskurve
gezeigt. Dabei entsprechen die schwar-
zen Symbole der Magnetisierung bei stei-
gender Feldstärke, die grünen Symbo-
le charakterisieren die Magnetisierung,
wenn beginnend bei der maximalen Ma-
gnetisierung das Feld abgesenkt wird. Es
ist zu erkennen, dass die Ferrofluidpro-
be im Nullfeldfall vollständig entmagneti-
siert wird, unabhängig davon, ob sie vor-
her magnetisiert war oder nicht. Bei klei-
nen Feldstärken nimmt die Magnetisie-
rung linear mit dem Feld zu. Den Anstieg
dieses Anfangsbereichs bezeichnet man
als Anfangssuszeptibilität [2, 37], mit zu-
nehmender Feldstärke sättigt die Probe
bei der sogenannten Sättigungsmagneti-
sierung [2, 37]. Die Besonderheit bei der
Magnetisierung der Ferrofluide ist, dass
die Anfangssuszeptibilität dieser Fluide im
Vergleich zu beispielsweise paramagneti-
schen Salzlösungen um etwa vier Größenordnung größer ist [2, 4]. Daher bezeich-
net man das magnetische Verhalten von Ferrofluiden auch als superparamagnetisch
[34, 37, 38]. Die hohe Anfangssuszeptibilität hat unmittelbar eine Auswirkung auf
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die im Fluid realisierbaren magnetischen Kräfte. Da die magnetische Kraft F mittels
F = µ0M∇⃗HV (2.8)
beschrieben [2, 4] wird und die Magnetisierung M über die Anfangssuszeptibilität
proportional zur Magnetfeldstärke H ist, können bereits bei geringen Feldstärken
große Kräfte erzeugt werden.
Wenn an dieser Stelle von Feldstärke gesprochen wird, muss zwischen dem äußeren
angelegten Feld Ha und dem im Innern des Fluidvolumens daraus resultierenden
Feld H = Ha − D̃M [37] unterschieden werden. Die Verringerung der Feldstärke
zwischen außen und innen wird beschrieben mit dem Entmagnetisierungsfaktor D̃.
Alle magnetfeldabhängigen Phänomene im Ferrofluid werden durch das innere Feld
getrieben, in dieser Arbeit versteht man daher unter der Feldstärke im Folgenden
immer die Feldstärke des inneren Feldes.
Mathematisch beschrieben werden Magnetisierungskurven über die Langevin-Funk-




M(H,T ) = φMdL(α) (2.9)
mit der Volumenkonzentration φ der Partikel und der spontanen Magnetisierung Md







dabei entspricht das Produkt aus Volumenkonzentration und spontaner Magnetisie-
rung der Sättigungsmagnetisierung MS. Aus einer gemessenen Magnetisierungs-
kurve lässt sich daher aus dem Sättigungsbereich die Volumenkonzentration an ma-
gnetischen Nanopartikeln bestimmen, aus der Anfangssuszeptibilität lässt sich dann
über das bestimmbare Volumen V der Partikel der mittlere magnetische Durchmes-
ser der Teilchen errechnen. Abbildung 2.3 stellt der gemessenen Magnetisierungs-
kurve für APG513A den theoretischen Verlauf der Magnetisierung nach der monodis-
pers gerechneten Langevin-Funktion gegenüber, wobei die Konzentration sowie der
Partikeldurchmesser aus der Messung verwendet wurden. Der Unterschied, der zwi-
schen beiden Kurven herrscht, ist nach Kneller [34] auf die Partikelgrößenverteilung
zurückzuführen. Die Langevin-Funktion bildet die Magnetisierung nur über einen
mittleren Durchmesser ab. Tatsächlich liegen die Partikel polydispers im Fluid vor
[34], was eine unmittelbare Auswirkung auf die Magnetisierung und damit ver-
bundene Fluideigenschaften besitzt [39–42]. Große Partikel haben einen besonders
hohen Einfluss auf die Anfangssuszeptibilität und ein hoher Anteil an sehr kleinen
Partikeln weist eine Auswirkung auf die Sättigungsmagnetisierung auf [39].
Eine der gemessenen Magnetisierungskurve entsprechende Partikelgrößenvertei-
lung der magnetischen Durchmesser lässt sich über die Methoden nach Weser et
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al. [43] und Chantrell et al. [39] bestimmen. Weser et al. [43] betrachten dabei die
Gesamtmagnetisierung des Fluidvolumens als Summe der Einzelmagnetisierungen









d3i ) . (2.11)
Über die Minimum-Quadrat-Methode können mit dieser Gleichung und der gemes-
senen Magnetisierungskurve die magnetischen Gewichte wi = MS
φi
φ je betrachte-
tem Durchmesser ermittelt werden. Dazu wird die Summe der quadratischen Ab-
weichungen der theoretischen Magnetisierung und der experimentell an N Punkten
bestimmten Magnetisierung σW =
∑N
n=1(M(H,T )−Mn)2 bestimmt und minimiert. Um
physikalisch unsinnige Ergebnisse dabei auszuschließen, wird zu dieser Betrachtung
eine regulierende Einschränkung hinzugezogen: Die Summe der quadratischen ma-
gnetischen Gewichte soll klein sein. Daraus folgt
min(σ̃W ) =min(σW + α̃
I∑
i=1
w2i ) , (2.12)
wobei α̃ als Regularisierungsparameter für das Fitten der Messdaten an die theore-
tischen Werte verwendet wird [43]. Kleine Werte für α̃ liefern oft unphysikalische
magnetische Gewichte, große Werte dahingegen führen auch zu großen Werten bei
σ̃W und somit zu einem schlechten Datenfit. Die Lösung liegt zwischen beiden Ex-
tremen und muss im Einzelfall bewertet werden.
Bei Chantrell et al. [39] wird der Partikeldurchmesser in der Langevin-Funktion
direkt mit einer Lognormal-Verteilungsfunktion gewichtet. Anschließend wird die-
se Beschreibung mit den Messdaten abgeglichen und liefert dabei eine Aussage
zur Standardabweichung der gemessenen von den theoretischen Werten und zur
Durchmesserverteilung, ebenfalls in Form von den bereits genannten magnetischen
Gewichten.
Neben der Abhängigkeit der Magnetisierung von der magnetischen Feldstärke und
der Partikelgrößenverteilung ist auch eine Temperaturabhängigkeit aus Gleichung





In Abbildung 2.4 ist der Verlauf des pyromagnetischen Koeffizienten dargestellt. Die
schwarze Kurve beschreibt dabei den gemessenen Koeffizientenverlauf des Ferro-
fluids APG513A, die rote Kurve stellt einen theoretisch über die Langevin-Funktion
ermittelten Koeffizienten dar. In die Langevin-Funktion fließen dabei die Fluidpara-
meter ein, welche über Magnetisierungskurven für das betrachtete Fluid gemessen
werden konnten. Im Detail wird dies im vierten Kapitel dieser Arbeit beschrieben.
Qualitativ verlaufen beide Kurven ähnlich, bei kleinen Magnetfeldern kommt es zu
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Abb. 2.4: Schwarze Symbole: Verlauf
des pyromagnetischen Koeffizienten für
das Ferrofluid APG513A, ermittelt über
eine Regressionsrechnung aus den Ma-
gnetisierungskurven für 288 K, 293 K,
298 K, 303 K und 308 K; rote Symbo-
le: berechneter pyromagnetischer Ko-
effizient aus den Gleichungen 2.9 und
2.13 (∂Md∂T =-210 A/mK, dpreg=9,4 nm,
φ=0,066, T=290 K).
einem linearen und sehr steilen An-
stieg des pyromagnetischen Koeffizien-
ten. Nach dem Erreichen eines Maximums
zwischen 25 kA/m und 75 kA/m sinkt der
Koeffizient ab. Für die gemessene Kur-
ve erreicht der pyromagnetische Koeffizi-
ent dabei einen Sättigungswert knapp un-
terhalb des Kurvenmaximums, die theo-
retische Kurve flacht dahingegen stark
ab und erreicht letztendlich einen Grenz-
wert von K = φ∂Md∂T für den Koeffizien-
ten. Die Ableitung der spontanen Magne-
tisierung Md nach der Temperatur kann
als konstanter Wert von -210 A/mK [34]
im Temperaturbereich zwischen T=288 K
und T=308 K angenommen werden. Die
Diskrepanz zwischen theoretischen und
experimentellen Werten ist wie bei der
theoretischen Magnetisierungskurve dar-
auf zurückzuführen, dass bei der Verwen-
dung der Langevin-Funktion und somit auch deren Ableitung nach der Temperatur
davon ausgegangen wird, dass sich das Fluid über einen mittleren Partikeldurch-
messer monodispers beschreiben lässt. Die tatsächliche, im realen Fluid vorliegende
Partikelgrößenverteilung bleibt daher unberücksichtigt.
Rheologische Eigenschaften
Da im Fokus dieser Arbeit das diffusive und konvektive Verhalten der Ferrofluide
steht, ist neben den magnetischen besonders auf die rheologischen Eigenschaften
einzugehen. Die Rheologie beschreibt das Deformationsverhalten der Fluide unter
Belastung, wobei die wesentliche physikalische Größe die Viskosität des Fluids dar-
stellt [44–46]. Sie ist der Proportionalitätsfaktor zwischen der Scherrate γ̇ als Be-
lastung des Fluids und der Schubspannung τ , der Beanspruchung [45, 46]. Diesen
Zusammenhang bezeichnet man auch als Fließkurve
τ = ηγ̇ . (2.14)
Bei den in dieser Arbeit verwendeten Ferrofluiden handelt es sich um sogenannte
Newtonsche Fluide, das bedeutet, dass ihre Viskosität unabhängig von der Scherra-
te ist [2, 16]. Abhängig dahingegen ist die Viskosität sowohl von der Temperatur als
auch der Partikelvolumenkonzentration der Flüssigkeit. Beschrieben wird die Tem-
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peraturabhängigkeit über die Andrade-Gleichung [47]
η(T ) = η0e
−EA/RT , (2.15)
wobei es sich bei EA um die Platzwechselenergie, bei R um die universelle Gas-
konstante und bei η0 um eine Materialkonstante handelt. Je höher die Temperatur
ist, umso geringer wird die Viskosität. Neben der Abhängigkeit der Fluidviskosi-
tät von der Temperatur ist auch die Volumenkonzentration des Fluids maßgeblich
für dessen rheologisches Verhalten mitverantwortlich. Als Erster beschrieb Einstein
[48, 49] den Einfluss eines sphärischen Partikels auf die Hydrodynamik eines Fluids.
Dabei betrachtete er lediglich ein umströmtes Partikel. Aus diesem Grund ist seine
Beschreibung der Viskosität
η = ηCL(1 + 2, 5φ) (2.16)
mit ηCL als dynamischer Viskosität der Trägerflüssigkeit nur für hochverdünnte Sys-
teme bis maximal 3 Vol.% gültig [50]. Nach Batchelor [51] existiert eine Erwei-
terung dieses Ansatzes. Dabei werden auch hydrodynamische Wechselwirkungen
zwischen zwei Partikeln betrachtet. Die Viskosität beschreibt sich über
η = ηCL(1 + 2, 5φ+ 6, 2φ
2) . (2.17)
Dieser Ansatz besitzt eine Gültigkeit bis etwa 10 Vol.% [50] und wird im Folgenden
dazu verwendet, um aus den gemessenen Viskositäten der Ferrofluide die Viskosi-
tät des Trägermediums zu bestimmen.
Im Rahmen dieser Arbeit soll neben der Konzentrationsabhängigkeit der Viskosi-
tät nicht auf die Abhängigkeit vom Magnetfeld eingegangen werden. Es handelt
sich dabei um ein sehr weitreichendes rheologisches Forschungsgebiet [4], dessen
Relevanz für die hier getätigten Untersuchungen über die Vorarbeiten von Engler
[16] ausgeschlossen werden kann. Für die im Folgenden verwendeten magneti-
schen Flüssigkeiten wird die Viskosität als magnetfeldunabhängig angenommen.
Diffusivität
Die Diffusivität des Ferrofluids beschreibt die Beweglichkeit der magnetischen Parti-
kel in der Trägerflüssigkeit. Diese steht unter dem Einfluss der Magnetisierung und
der damit vorgegebenen Ausrichtung der Teilchen im Feld sowie unter dem Einfluss
der Viskosität, bestimmt durch die Viskosität des Trägerfluids und den Anteil an
Partikeln in der Flüssigkeit. Zunächst wird hier der feldfreie Fall erläutert.




6π(dP /2 + s)ηCL
, (2.18)
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geht auf Untersuchungen von Einstein [52] zur Bewegung von Teilchen in einer
ruhenden Flüssigkeit zurück, wobei s die Dicke der Tensidschicht auf einem Par-
tikel bezeichnet. Es wird angenommen, dass die in der Flüssigkeit suspendierten
Partikel ideal sphärisch sind. Bei dieser Beschreibung wird ferner davon ausgegan-
gen, dass die einzige auf ein Partikel wirkende Kraft von der Trägerflüssigkeit über-
tragen wird [52]. Eine Wechselwirkung mit anderen Partikeln im Fluid wird nicht
berücksichtigt. Batchelor [53] erweiterte diese Beschreibung 1976 unter Berück-
sichtigung von Partikel-Partikel-Wechselwirkungen und einem Konzentrationsgra-
dienten im Fluid. Während die hydrodynamische Wechselwirkung zweier Teilchen
bei steigender Partikelvolumenkonzentration φ die Beweglichkeit des Einzelparti-
kels einschränkt (Selbstdiffusion), bietet ein Konzentrationsgefälle im Fluid eine im
Vergleich dazu lokale Erhöhung der Beweglichkeit (Diffusion). Der Diffusionskoeffi-
zient, welcher aus der Kombination beider Effekte resultiert,
DB = DE(1 + 1, 45φ) , (2.19)
wächst mit steigender Konzentration im Fluid an. Es überwiegt daher bei der Diffu-
sivität der Effekt aus der lokalen Erhöhung der Diffusionsfähigkeit durch das Kon-
zentrationsgefälle.
Eine Beschreibung der Diffusivität im Magnetfeldfall wurde von unterschiedlichen
Arbeitsgruppen vorgenommen [3, 22, 54–57]. Hier sollen im Detail nur die Arbei-
ten von Blums et al. [3] und Morozov [55] vorgestellt werden.
Blums et al. [3, 58] untersuchen in ihren Arbeiten das thermodiffusive Verhalten von
Ferrofluiden sowohl ohne wie auch mit Magnetfeldeinfluss. Aus diesen Untersuchun-
gen leiten sie den Diffusionskoeffizienten im magnetfeldabhängigen Fall durch eine
Betrachtung des Massenstroms im Ferrofluid j⃗ = −ρPD∇⃗φ+ρPφu⃗m ab. Es bezeichnet
ρP die Massendichte der Partikel, u⃗m ist die Geschwindigkeit der Magnetophorese. Im
magnetfeldfreien Fall stellt sich der Massenstrom als j⃗ = −ρPD∇⃗φ− ρPSTDφ∇⃗T , mit
ST als Soret-Koeffizient, dar. Genauere Erläuterungen zu dieser Gleichung erfolgen
im dritten Kapitel dieser Arbeit. Aus einem Vergleich zwischen demmagnetfeldfreien
und -abhängigen Fall kann dabei ein effektiver Diffusionskoeffizient DBl als Summe
eines magnetfeldunabhängigen DB und eines magnetfeldabhängigen Terms DB ·Dm
formuliert werden. Der durch das Magnetfeld erzeugte Anteil Dm ist anisotrop, eine



























































3H + (1 + 2φ)MdL(α)
, (2.26)
wobei µ (µP ) die relative magnetische Permeabilität des Ferrofluids (der Partikel) be-
zeichnet. Analog dazu entspricht λ (λP ) der Wärmeleitfähigkeit des Ferrofluids (der















 Blums ||     Blums 
 Morozov ||  Morozov  
Abb. 2.5: Verlauf der Änderung des Dif-
fusionskoeffizienten in Abhängigkeit von
der Magnetfeldstärke nach Blums et al.
[58] und Morozov [55].
Partikel). In Abbildung 2.5 ist der Dif-
fusionskoeffizient im Magnetfeldfall re-
lativ zum magnetfeldfreien Koeffizien-
ten über dem Magnetfeld aufgetragen.
Es ist zu erkennen, dass ein paral-
lel zur Diffusionsrichtung ausgerichte-
tes Feld eine Erhöhung der Diffusivität
nach sich zieht, eine senkrechte Aus-
richtung hemmt dahingegen die Beweg-
lichkeit der Partikel. Für die Darstellung
der Kurven wurden folgende Parameter
eingesetzt: T=298 K, µ=2,8, dP=6 nm,
λ=0,15 W/mK, λP=1 W/mK, φ=0,0232
und Md=249 kA/m. Diese Darstellung
des Diffusionskoeffizienten wurde von
Völker et al. [22] zur Auswertung experimenteller Untersuchungen zur Thermo-
diffusion verwendet.
Morozov hat theoretische Untersuchungen sowohl an verdünnten [54] als auch an
konzentrierten [55] Ferrofluiden vorgenommen. Er beschreibt in beiden Systemen
den Einfluss auf den Diffusionskoeffizienten über hydrodynamische und Dipol-Dipol-
Wechselwirkungen sowie den Einfluss der magnetischen Energie auf den Transport-

























mit D = DB1+1,45φ ω̃ [54, 55], wobei ω̃ experimentell zu 1 + 20φ bestimmt wurde [55]
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und als
”
inverse Kompressibilität“ [55] bezeichnet wird. DMk bezeichnet den Diffu-
sionskoeffizienten in einem konzentrierten Fluid. Die Anfangssuszeptibilität χ nach
Ivanov et al. [59] wird aus dem Zusammenhang χ = χi(1 + π3χi) bestimmt. Diese
beiden Diffusionskoeffizienten sind ebenfalls in Abbildung 2.5 dargestellt. Auch hier
ist die schon bei Blums beschriebene Tendenz der Entwicklung mit dem Magnetfeld
zu erkennen. Bei einer parallelen Ausrichtung des Felds wird die Diffusivität be-
günstigt, im Gegenteil dazu bei senkrechter Feldausrichtung behindert im Vergleich
zum magnetfeldfreien Fall. Die beiden Kurven in Abbildung 2.5 wurden auf Basis
folgender in der Veröffentlichung [55] angegebener Parameter erstellt: dP=12 nm,
χ=1,797, χi=1,370, T=296 K und Md=400 kA/m.
Zubarev [56] beschreibt einen magnetfeldabhängigen Diffusionskoeffizient im Zu-
sammenhang mit der Frage nach einem konzentrationsabhängigen Soret-Koeffi-
zienten. Eine explizite Anisotropie der Diffusion wird bei diesem Modell nicht beson-
ders berücksichtigt, es wird nur der Fall eines senkrecht zur Diffusionsrichtung aus-
gerichteten Felds betrachtet. Der Diffusionskoeffizient ergibt sich aus der Ableitung










wobei G = 2ϵL2(α) + ϵ
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an, λBa ist dabei ein Faktor, der den Wechselwirkungen zwischen den Partikeln




. Die Autoren [57]
verwenden diesen Ansatz bei einem Fluid mit einer Konzentration im Bereich von
10 Vol.%.
Im vierten Kapitel werden ausschließlich die ersten beiden Modelle nach Blums et
al. [58] und Morozov [55] mit den experimentellen Daten der Ferrofluide APG513A
und EMG905 untersucht. Es wird dabei ihre Anwendbarkeit im Zusammenhang mit
dieser Arbeit überprüft.
2.3 Methoden zur Bestimmung ausgewählter Fluidpara-
meter
Wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, lassen sich relevante Fluidpara-
meter im Wesentlichen aus den magnetischen und rheologischen Eigenschaften der
Ferrofluide ableiten. Die Magnetisierungs- und die Fließkurve sind die dafür charak-
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Abb. 2.6: Bild einer aktuellen VSM Anla-
ge, hergestellt von Lake Shore Cryotro-
nics, Inc. [61].
Abb. 2.7: Die wichtigsten Baugruppen
des VSM: 1: Schwingungsantrieb, 2:
Schwingungssteuerung, 3: Probenstab,
4: magnetisierbare Probe, 5: äußeres
Magnetfeld und 6: Sensorspulen zum
Messen der Magnetisierung.
teristischen Zusammenhänge und werden experimentell bestimmt. Die notwendi-
gen Messtechniken werden im Folgenden genauer erläutert.
Methoden zur Bestimmung magnetischer Eigenschaften
Zur Bestimmung der Partikelgröße und Partikelgrößenverteilung sowie der Volu-
menkonzentration eines Ferrofluids wird die Magnetisierungskurve dieser Flüssig-
keit mittels VSM Messung (vibrating sample magnetometer) aufgenommen. Das
physikalische Prinzip, welches dieser Messmethode zugrunde liegt, beruht auf der
Induktion einer Spannung in einer Spule durch eine Relativbewegung zu einer ma-
gnetisierbaren Materialprobe [62, 63]. In Abbildung 2.6 und 2.7 sind zum einen das
VSM Gerät von Lake Shore Cryotronics, Inc., relevant für die folgenden Messungen,
sowie auch der schematische Aufbau der Messeinheit abgebildet. Beim VSM wird in
einem äußeren homogenen Magnetfeld (5) die Probe (4), welche über einen Proben-
stab (3) mit der die Bewegung antreibenden Einheit (1) verbunden ist, senkrecht
zum Magnetfeld oszillierend bewegt. Durch diese Bewegung kommt es zu einer in-
duzierten Spannung in den Sensorspulen (6), welche dann über eine Kalibrierung
die Bestimmung der Magnetisierung der Probe ermöglicht und dem äußeren an-
liegenden Magnetfeld zuordnet [62]. Eine Einheit aus Referenzspulen und einem
Permanentmagnet (2) ermöglicht eine sehr präzise Steuerung der Schwingung der
Probe [62].
Eine Möglichkeit, sich einen Überblick über die geometrische Beschaffenheit der Par-
tikel zu verschaffen, sind TEM Messungen (Transmissionselektronenmikroskopie)
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[64–66]. Materialproben mit einer Dicke im Bereich von weniger als 100 nm [64]
werden dabei mit Elektronen bestrahlt. Diese werden beim Auftreffen auf Materie
Abb. 2.8: TEM-Messung hochverdünnter
EMG905-Probe mit einem TecnaiTM G2
F20.
teilweise abgelenkt, teilweise durchge-
leitet. Entweder kann die durch die Pro-
be durchgehende Elektronenstrahlung
auf einem Detektor aufgenommen wer-
den, dabei spricht man dann von Hell-
feldaufnahmen, oder aber es wird die
abgelenkte Strahlung detektiert, was
zur sogenannten Dunkelfeldaufnahme
führt [65].
Eine Elektronenquelle bildet den Aus-
gangspunkt der Strahlung. Das Fila-
ment, beispielsweise aus Lanthanhe-
xaborid LaB6, wird beheizt. Durch die
zugeführte thermische Energie werden
Elektronen von dem Filament emit-
tiert [65]. Damit deren Bewegung nicht
durch Moleküle in der Luft abgelenkt
wird, wird der durchstrahlte Raum eva-
kuiert. Es ist ein Vakuumsystem vonnöten, welches einen Druck zwischen 10−7 bis
10−9 Pa erzeugen kann [66]. Die Strahlung wird dann über ein magnetisches Linsen-
system zu einer Punktstrahlung fokussiert [65]. Da im Strahlungsrohr abgelenkte
Elektronen auf die Rohrwand treffen können, wobei die kinetische Energie der Elek-
tronen in Röntgenstrahlung umgewandelt wird, muss diese über Strahlungsschirme
am TEM abgefangen werden [66]. Der fokussierte Elektronenstrahl trifft letztend-
lich auf die Probe und die Detektion der transmittierten oder abgelenkten Strahlung
erzeugt das Bild der Probe.
Im Zusammenhang mit den Ferrofluiden liegt der Vorteil von TEM Betrachtungen
besonders darin, dass die Partikeldurchmesser der Teilchen im Fluid im Bereich we-
niger Nanometer liegen und daher direkt von Elektronen durchstrahlt werden kön-
nen. Es werden die flüssigen Proben zunächst auf einen aus Kohlenstoff bestehen-
den Objektträger gegeben und an der Luft getrocknet, so dass nur die Partikel auf
dem Träger verbleiben. Anschließend werden die Proben im Mikroskop positioniert
und durchleuchtet. Dabei kann durch die Präparationsschritte nicht ausgeschlossen
werden, dass bei der Trocknung die Beschichtung der Partikel beschädigt oder gar
zerstört wird. Auch eine quantitative Bestimmung der Partikelgrößenverteilung kann
stark fehlerbehaftet sein, da auch hier im Präparationsschritt nicht ausgeschlossen
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werden kann, dass bestimmte Partikelgrößen vom Mikroskopträger durch die im In-
nern des Mikroskops angebrachten Magnetfelder abgetragen werden. Außerdem ist
die Probe so stark verdünnt, dass eine große Anzahl an Bildern notwendig wäre, um
eine repräsentative Aussage zur Partikelgröße treffen zu können. Für eine qualitati-
ve Einschätzung der Partikelform zu Visualisierungszwecken ist eine TEM Messung
jedoch sehr gut geeignet, wie in Abbildung 2.8 zu erkennen. Abgebildet sind dort
in Hellfeldausrichtung die Partikel einer EMG905-Probe, mit welcher im Folgenden
ein Großteil der Messungen durchgeführt wurde.
Methoden zur Bestimmung rheologischer Eigenschaften
Für die in dieser Arbeit relevanten Untersuchungen, besonders zur Thermodiffusion,
Abb. 2.9: Kegel-Platte Rheometeranord-
nung mit 1: Kegel, 2: Ferrofluid und 3:
Platte. Der Kegelradius R̃ sowie dessen
Öffnungswinkel Θ̃ charakterisieren das
System. Die Kreisfrequenz ω wird vorge-
geben und das Drehmoment M̃ wird am
Kegelschaft gemessen.
ist, wie beschrieben, eine Betrachtung
der rheologischen Eigenschaften der
Ferrofluide von zentraler Bedeutung.
Zu diesem Zweck wurden die Fließkur-
ven der untersuchten Fluide in Rota-
tionsversuchen an einem Anton-Paar-
Rheometer (Physica MCR301) ermit-
telt. Bei diesem Rheometertyp wer-
den die Fließkurven über die Rotati-
on des Messkörpers, Searle-Methode,
aufgenommen [67]. Bei der Steuerung
der Versuche über die aufgebrachte
Scherrate spricht man vom CSR-Test
(controlled shear rate). Wird über die
Schubspannung gesteuert, handelt es sich um den CSS-Test (controlled shear
stress) [67]. Um eine homogene Beanspruchung der Fluidschicht im Versuch zu
gewährleisten, muss eine konstante Scherrate über der Fluidschicht erreicht wer-
den. Das Kegel-Platte-Messsystem oder auch zwei konzentrische Zylinder mit einem
schmalen Spalt bieten diese homogene Beanspruchung [67]. An dieser Stelle soll
wegen der praktischen Relevanz für diese Arbeit nur das Kegel-Platte-System be-
schrieben werden. Abbildung 2.9 zeigt den schematischen Aufbau dieses Systems
mit einer Platte als Fluidträger und einem Kegel als Messkörper. Dieser wird auf ei-
nen definierten Abstand an die Platte herangefahren und rotiert. Dies führt im Inne-
ren der Fluidschicht zu einer Beanspruchung in Form einer Schubspannung. Mittels
Scherratensteuerung können die dabei auftretenden Spannungen am Kegelschaft
durch eine Kupplung gemessen werden [44, 67, 68]. Ausführlich beschrieben ist
dieses Messsystem in den Normen ISO 3219, DIN 53019 und DIN 53018. Der darin
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empfohlene Öffnungswinkel Θ̃ des Kegels liegt bei 1°, der Kegelradius bewegt sich
von 10 mm bis 100 mm [67, 68]. Für ein so dimensioniertes Kegel-Platte-System





mit M̃ als gemessenem Drehmoment des Messkörpers, R̃ als Kegelradius und ω als
Kreisfrequenz der Rotation [44, 67].
2.4 Anwendungsgebiete
Aufgrund der technisch einfach realisierbaren Eigenschaftsänderungen der Ferroflu-
ide kommen sie in sehr unterschiedlichen industriellen Anwendungen zum Einsatz.
Von gemeinsamem Interesse ist dabei in der Regel die Positionierbarkeit der Flui-
de durch einen Magnetfeldgradienten. Kurz vorgestellt werden hier der Einsatz in
Abb. 2.10: Aus folgenden wesentlichen
Bauteilen besteht eine Festplatte: 1:
Speichermedium, 2: Ferrofluid Dichtung,
3: Achse, 4: Gehäuse und 5: Motor [5].
Drehdurchführungen, in der Lautspre-
chertechnik und in der Krebstherapie-
forschung [5, 69].
Das Abdichten von rotierenden Wellen
kann zum einen in der Vakuumtechnik
relevant sein, zum anderen dem Schutz
von sensiblen Bauteilen vor Verunreini-
gungen von außen dienen. Je nach An-
ordnung und Auslegung der Ferrofluid-
lagerung ermöglicht diese Druckdiffe-
renzen von 1 bis 10 bar. In der Com-
putertechnik werden diese Lagerungen
bevorzugt in Festplatten verbaut, siehe
dazu Abbildung 2.10. Diese enthalten
schnell rotierende, verunreinigungsan-
fällige Speichermedien, deren Lagerung
über reibungsarme Fluidlager, neben
dem Schutz der Speicherplatte vor Schmierstoffen von anderen Bauteilen, beson-
ders wenig Wärmeeintrag in das empfindliche Bauteil erzeugt und zudem wartungs-
arm ist [4, 5].
In der Lautsprechertechnik wird eine zusätzliche Eigenschaften der Ferrofluide aus-
genutzt. Das ist die im Vergleich zu Gasen gute Wärmeleitfähigkeit der magneti-
schen Flüssigkeiten. Die Schwingspule in einem Lautsprecher ist maßgeblich für die
Umwandlung des elektrischen Signals in ein akustisches verantwortlich. Die Quali-
tät des Klangs ist dabei von einer gut abgestimmten Dämpfung der Spule dominiert
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und zudem durch eine hohe Leistung in der Spule bestimmt. Daher wird diese in
einer Schicht Ferrofluid positioniert (Abbildung 2.11). Die Auswahl einer geeigneten
Abb. 2.11: Wesentliche Bauteile ei-
nes Lautsprechers: 1: Schwingspule, 2:
Ferrofluid und 3: Permanentmagnet [5].
Kombination aus Fluid und Magnet er-
möglicht eine gute Abstimmung der
Spulendämpfung. Die im Vergleich zu
Luft hohe Wärmeleitfähigkeit des Fluids
sorgt für einen guten Wärmeabtrans-
port und somit geringen Leistungsver-
lust der Spule [4, 5].
Ferrofluide im Bereich der Krebsthe-
rapieforschung finden zunehmend An-
wendung zum einen im Bereich der Hy-
perthermie zum anderen beim soge-
nannten Magnetic Drug Targeting (MDT)
[69]. Das gemeinsame Ziel beider Forschungsansätze ist es, Tumorgewebe lokal be-
grenzt zu schädigen und somit die Nebenwirkungen der Krebsbehandlung für den
gesamten Körper zu erniedrigen. Die Hyperthermie zielt darauf ab, das erkrank-
te Gewebe durch Wärmeeintrag zu schädigen. Die Nanopartikel werden direkt in
das Tumorgewebe gespritzt. Die Wärme wird durch magnetische Wechselfelder er-
zeugt, in welchen diese Partikel um eine ständige Ausrichtung der magnetischen
Momente bemüht sind und ihre Rotation zur Reibung und somit zur Erwärmung
des Gewebes führt [70, 71]. Bei dem MDT Verfahren werden derzeit in Tierver-
suchen Ferrofluide getestet, an deren Beschichtungsmolekülen Chemotherapeutika
chemisch angedockt sind. Werden die Partikel nun während der Behandlung durch
geeignete Magnetfelder in die oberflächennahen Tumore geleitet, werden die Medi-




In diesem Kapitel befasst sich die Arbeit mit Transportprozessen in einer Schicht
einer magnetischen Flüssigkeit, welche durch einen Temperaturgradienten getrie-
ben werden. Durch die Temperaturabhängigkeit der Magnetisierung verursacht die-
ser Gradient eine örtlich variierende Magnetisierung der Flüssigkeit. Diese kann,
als thermomagnetische Konvektion bezeichnet, konvektive Massenströme in der
Schicht initiieren [8]. Die Thermodiffusion, als zweites betrachtetes Phänomen, be-
schreibt einen diffusiven Massenstrom, der aufgrund des Temperaturprofils in der
Schicht zu einer Separation von Trägerflüssigkeit und Partikeln führt [19]. Neben der
isolierten Beschreibung dieser Transportprozesse stehen besonders die bisherigen
Untersuchungen zu deren Zusammenhang im Fokus [14, 17, 18, 74, 75].
3.1 Thermomagnetische Konvektion
3.1.1 Grundlagen der thermomagnetischen Konvektion
Die ersten Untersuchungen zur thermomagnetischen Konvektion gehen auf eine
Arbeit von Finlayson [8] im Jahr 1970 zurück. Das Ziel dieser Arbeit war es, einen
Zusammenhang zwischen dem Einsetzen von Konvektion in einer Schicht einer ma-
gnetischen Flüssigkeit und einem anliegenden Magnetfeld herzustellen.
In den Abbildungen 3.1 und 3.2 ist der Prozess der thermomagnetischen Konvekti-
on schematisch dargestellt. Es wird eine horizontal unendlich ausgedehnte Schicht
einer magnetischen Flüssigkeit betrachtet, an deren oberer und unterer Wand unter-
schiedliche Temperaturen anliegen. Der so entstehende Temperaturgradient führt
zu einem Gradient in der Dichte der Flüssigkeit. Wird die untere Wand gekühlt und
die obere Wand geheizt, wie in Abbildung 3.1 zu sehen, so befindet sich das dichte-
re Fluid im unteren Bereich der Schicht. Umgekehrt liegt der Fall in Abbildung 3.2,
das dichtere Fluid findet sich im oberen Bereich der Zelle, was zu dichtegetriebener
Konvektion, auch Bénard-Konvektion genannt [76, 77], führen kann. Ein zusätz-
lich über der Schicht anliegendes Magnetfeld Ha magnetisiert die Fluidschicht. Da
die Magnetisierung jedoch temperaturabhängig ist, wird sich aufgrund des Tempe-
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Abb. 3.1: Ferrofluidschicht positioniert
in einem äußeren Magnetfeld mit einem
anliegenden Temperaturgradienten, die
resultierenden Gradienten aus Magne-
tisierung und innerem Feld können zur
Destabilisierung auch bei stabiler Dich-
teschichtung führen (nach [16]).
Abb. 3.2: Ferrofluidschicht positioniert
in einem äußeren Magnetfeld mit einem
anliegenden Temperaturgradienten, die
resultierenden Gradienten aus Magne-
tisierung und innerem Feld können zur
Destabilisierung führen (nach [16]).
raturgefälles in der Schicht ein Gradient in der Magnetisierung ausbilden, welcher
der Richtung des Temperaturgradienten entgegengesetzt ist [16]. Wie im 2. Ka-
pitel bereits beschrieben, entstehen die eigentlichen Effekte in Ferrofluiden nicht
durch das äußere Magnetfeld, sondern durch das innere Feld, welches sich über die
Magnetisierung und den Entmagnetisierungsfaktor beschreiben lässt. Je größer die
Magnetisierung ist, desto geringer ist somit das innere Feld. Ein Magnetisierungs-
gradient führt daher zu einem, diesem entgegengerichteten Gradienten im inneren
Magnetfeld, wie in den Abbildungen 3.1 und 3.2 zu sehen. Wird in den abgebilde-
ten Systemen ein Volumenelement (VE) durch eine Störung in der angegebenen
Richtung adiabatisch verschoben, so weist dieses VE eine vom umgebenden Fluid
verschiedene Magnetisierung ∆M auf. Die magnetische Kraft auf das VE ergibt sich
dabei aus FV E − FFluid ∝M∇⃗H − (M +∆M)∇⃗H [16]. Diese resultierende Kraft zeigt
dabei unabhängig von der Richtung des Temperaturgradienten in Richtung der Ur-
sprungsverschiebung und kann daher zur Destabilisierung der Fluidschicht und zum
Einsetzen von thermomagnetischer Konvektion führen [16].
Charakterisiert werden sowohl die genannte dichtegetriebene als auch die thermo-
magnetische Konvektion über die dimensionslose Rayleigh-Zahl. Im ersten Konvek-






definiert [8, 78, 79], wobei κ die Temperaturleitfähigkeit, h die Höhe der Fluid-
schicht, ∆T = Tun − Tob die Differenz zwischen der unteren und oberen Wandtempe-
ratur und βT = − 1ρ0
∂ρ
∂T den thermischen Ausdehnungskoeffizienten beschreibt. Zur
Beschreibung der thermomagnetischen Konvektion wird die sogenannte magneti-







eingeführt [8]. Die Summe beider Kennzahlen dient der Charakterisierung einer
Fluidschicht mit bekannten Systemparametern, in welcher Konvektion sowohl über
den Temperaturgradienten als auch über ein zusätzlich anliegendes Magnetfeld ent-
stehen kann [16]. Ob Konvektion entsteht, wird über einen Vergleich der System-
Rayleigh-Zahl mit der dazugehörigen kritischen Rayleigh-Zahl bestimmt. Daher be-
fassen sich die theoretischen und experimentellen Arbeiten der folgenden beiden
Abschnitte mit der Bestimmung des kritischen Punkts.
3.1.2 Theoretische Untersuchungen zum Einsetzen des Konvek-
tionsstroms
Theoretische Untersuchungen zur Bestimmung der kritischen Rayleigh-Zahl der ther-
momagnetischen Konvektion wurden von unterschiedlichen Autoren vorgenommen
[8, 13, 80–82]. Das, das konvektive Feld grundlegend beschreibende dimensions-
lose Gleichungssystem besteht nach [8, 13, 82] aus der Massenbilanz








= −∇⃗p+ Pr∇⃗2v⃗ + PrRa(T − T0)e⃗z + PrRam∇⃗ · (H⃗B⃗) (3.5)
und den das Magnetfeld beschreibenden Maxwell-Gleichungen
∇⃗ · B⃗ = 0 , (3.6)
∇⃗ × H⃗ = 0 . (3.7)
Die totale zeitliche Ableitung D()Dt setzt sich dabei in den Gleichungen aus der loka-
len Zeitableitung ∂t() und dem Advektionsterm v⃗ · ∇⃗() zusammen. Die Prandtl- und
die Rayleigh-Zahl Pr und Ra charakterisieren das wärmeleitende und das konvek-
tive Verhalten des Fluidsystems. Die Prandtl-Zahl ist dabei definiert als Quotient
aus der kinematischen Viskosität ν und der Temperaturleitfähigkeit κ. Der Druck p
und die Geschwindigkeit des Fluids v⃗ sowie die mittlere Temperatur T0 der Schicht
komplettieren die Darstellung. Ergänzt wird das Gleichungssystem durch die Zu-
standsgleichungen für die Dichte der Flüssigkeit
ρ = ρ0 [1− βT (T − T0)] (3.8)
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Mit Hilfe einer linearen Stabilitätsanalyse kann das gegebene dimensionslose Glei-
chungssystem auf Stabilitätsgrenzen untersucht und eine kritische Rayleigh-Zahl
als Übergang zur Konvektion bestimmt werden. Unter Berücksichtigung von freien
Rändern und stationären Störungen in der Fluidschicht kann die Rayleigh-Zahl nach
Finlayson [8] als Funktion der dimensionslosen Wellenzahl k und der magnetischen















bestimmt werden. Der Vorteil dieser Darstellung, obwohl die freien Ränder nicht
dem experimentellen Setup entsprechen, ist ein gute Vergleichbarkeit dieser Ray-





im magnetfeldfreien Fall für ein Ein-Komponenten-Fluid oder nach Auernhammer
[13]
RaA =








in einer rotierenden Schicht einer magnetischen Flüssigkeit inklusive Magnetfeld.
Die Taylor-Zahl Ta beschreibt dabei die Rotation der Fluidschicht und wird in einer
ruhenden Schicht zu Ta=0. Wird das Fluidsystem nach Chandrasekhar [78] auf das
Einsetzen der Konvektion hin untersucht, ergibt sich die kritische Rayleigh-Zahl als
minimale Rayleigh-Zahl über der Wellenzahl aus Gleichung 3.12 zu Rac=657,5 bei
der dazugehörigen kritischen Wellenzahl kc=2,22 [78]. Unter Vernachlässigung des
Magnetfelds und der Rotation gelangen Finlayson und Auernhammer [8, 13] zu der
identischen Aussage über Wellen- und kritische Rayleigh-Zahl. Die Lösungen der
linearen Stabilitätsanalyse lassen sich daher direkt ineinander überführen.
Den Einfluss des Magnetfelds auf die Rayleigh-Zahl in Gleichung 3.11 kann man
unter Kenntnis der verwendeten Ferrofluide bestimmen. Für die im Folgenden un-
tersuchten Fluide EMG905 und APG513A können die magnetischen Parameter nä-
herungsweise mit χ=2, M1=0,5 und M3=1,1 angegeben werden. Für die kritische
Rayleigh-Zahl ergibt sich daher Rac=554,5 und für die kritische Wellenzahl kc=2,38.
Das Magnetfeld verschiebt das Einsetzen der Konvektion daher zu geringeren Tem-
peraturdifferenzen, was als Begünstigung der Konvektion im Experiment wahrge-
nommen würde.
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Der Konvektionsfall fester Ränder kann nicht mehr zu einer analytischen Darstel-
lung der Rayleigh-Zahl führen, jedoch lassen sich auch hier aus den von den Au-
toren [8, 13, 82] ermittelten kritischen Rayleigh-Zahlen Vergleichswerte für den
Fall fester Ränder nach Chandrasekhar [78] bestimmen. Für die Randbedingungen
gilt unabhängig von der Beschaffenheit der Ränder: Die dimensionslosen Tempera-
turstörungen werden mit Θ=0 sowie die in Schichtdicke gerichtete dimensionslose
Geschwindigkeitskomponte mit W=0 angegeben. Durch die Bedingung der festen
Ränder kommen zwei weitere Randbedingungen hinzu: Die Ableitung der Geschwin-




∂y=0 [78]. Für die kritische
Rayleigh-Zahl in diesem Bénard-Problem ergibt sich Ra0c=1707,8 bei einer kritischen
Wellenzahl von k0c=3,117.
Finlayson [8] und Huang [82] führen neben der thermischen Rayleigh-Zahl nach
Gleichung 3.1 die bei Huang als Kelvin-Zahl bezeichnete Größe Ke = Ra ·M1 ein.
Nach einer numerischen Auswertung der linearen Stabilitätsanalyse bei festen Rän-






= 1 , (3.14)
wobei Ra0c der kritischen Rayleigh-Zahl nach Chandrasekhar entspricht und Huang
für die kritische Kelvin-Zahl bei Ramc → 0 Ke0c=2568,5 angibt. Es wird auch hierbei
deutlich, dass für ein verschwindendes Magnetfeld die Lösung nach Chandrasekhar
mit Ramc = Ra
0
c wirksam wird. Bei anwachsendem Magnetfeld wächst auch die Kelvin-
Zahl, was automatisch zu einer Verringerung von Ramc im Vergleich zur kritischen
Rayleigh-Zahl nach [78] führt. Hierbei deckt sich diese Aussage mit der bereits
analytisch getroffenen Aussage, dass mit anwachsendem Magnetfeld die kritische
Temperaturdifferenz zum Einsetzen der Konvektion verringert wird. Der kritische
Punkt ist dabei vom Magnetfeld abhängig.
3.1.3 Experimentelle Untersuchungen zum Übergang vom kon-
duktiven zum konvektiven Wärmetransport
Die theoretischen Untersuchungen zur thermomagnetischen Konvektion werden
von experimentellen Arbeiten begleitet [9, 15, 16]. Die Arbeit von Schwab et al. [9]
befasst sich dabei erstmalig mit der experimentellen Umsetzung der theoretischen
Arbeit von Finlayson [8]. Die Experimente zeigen, dass ein Einsetzen von Konvek-
tion in einer Ferrofluidschicht bereits bei Rayleigh-Zahlen unterhalb der kritischen
Rayleigh-Zahl der rein dichtegetriebenen Konvektion stattfindet. Bemerkenswert
ist dabei, dass Konvektion auch, wie bereits in Kapitel 3.1.1 beschrieben, einsetzt,
wenn eine thermisch stabile Dichteschichtung durch das Heizen der oberen und
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Abb. 3.3: Wärmestromentwicklung in einer von unten beheizten Fluidschicht der
Ferrofluide APG513A (a) und EMG905 (b), wobei die schwarzen Quadrate den dich-
tegetriebenen Konvektionsfall darstellen. Charakterisiert ist dieser durch die kriti-
sche Temperaturdifferenz ∆Tc bei H=0. Die roten Quadrate beinhalten zusätzlich
den thermomagnetischen Einfluss auf die Konvektion [16].
Kühlen der unteren Wand der Schicht gewährleistet wird [9].
Einer der wesentlichen Ausgangspunkte für die in dieser Arbeit durchgeführten Un-
tersuchungen sind die Experimente von Engler et al. [15, 16]. In diesen Arbei-
ten wurde die Wärmestromentwicklung in einer Ferrofluidschicht unter dem Ein-
fluss verschiedener Temperaturdifferenzen und Magnetfelder untersucht. In den
Abbildungen 3.3 (a) und 3.3 (b) sind die Ergebnisse der Messungen für die Fluide
APG513A und EMG905 zusammengefasst. Die schwarzen Symbole in beiden Ab-
bildungen beschreiben den Wärmestrom in der von unten beheizten Fluidschicht
bei steigender Temperaturdifferenz in der Schicht ohne Magnetfeld. Es ist allein ei-
ne dichtegetriebene Konvektion zu erwarten. Deren Einsetzen lässt sich durch eine
Intensivierung des Wärmestroms ab einer kritischen Temperaturdifferenz ∆Tc be-
stimmen. Bis zum Erreichen dieses kritischen Punkts kann ein linearer Zusammen-
hang zwischen dem Wärmestrom und der Temperaturdifferenz beobachtet werden,
jedoch ist der Wärmetransport bei dem dort vorliegenden konduktiven Transport-
mechanismus deutlich schwächer als bei Konvektion. Durch das Hinzuschalten des
Magnetfelds kommt es in Abbildung 3.3 (a) zum gemessenen Wärmestrom gemäß
der roten Symbole. Der Verlauf ist sehr ähnlich, vor dem Erreichen eines kritischen
Punkts ist der lineare Zusammenhang zwischen Wärmestrom und Temperaturdiffe-
renz deutlich schwächer als nach dem Durchlaufen des Punkts. An diesem Transiti-
onspunkt wechselt der Fluidtransportmechanismus von konduktiv zu konvektiv. Im
Vergleich zu der Kurve ohne Magnetfeld liegt dieser Punkt jedoch bei einer deutlich
geringeren Temperaturdifferenz bezogen auf ∆Tc bei H=0. Die thermomagnetische
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Konvektion unterstützt somit das Einsetzen von Konvektion.
Ein Vergleich mit Abbildung 3.3 (b), in der eine Messung mit einem anderen Ferro-
fluid aufgetragen ist, zeigt, dass im magnetfeldfreien Fall der Transitionspunkt pro-
blemlos experimentell bestimmt werden kann (schwarze Symbole). Bei der Betrach-
tung der roten Symbole für den Konvektionsfall im Magnetfeld fällt allerdings auf,
dass ein solcher Punkt nicht mehr bestimmt werden kann. Der Anstieg des Wärme-
stroms mit der Temperaturdifferenz ist über den untersuchten Temperaturbereich
annähernd konstant. Da in den Arbeiten der Autoren [15, 16] eine Erklärung der
Unterdrückung der Konvektion aufgrund von magnetfeldabhängigen Fluidparame-
tern ausgeschlossen werden kann [16], muss wie bereits in der Einleitung dieser
Arbeit erwähnt, ein weiterer Transportprozess das Einsetzen von Konvektion hem-
men. Als ein solcher Prozess, der durch einen Temperaturgradienten getrieben wird
und eine ausgeprägte Magnetfeldabhängigkeit aufweist, wird die Thermodiffusion
identifiziert. Durch die Abhängigkeit der Richtung dieses Prozesses vom Magnetfeld
ist ein Fluidtransport entgegen der Konvektionsrichtung möglich und somit eine Un-
terdrückung der Konvektion denkbar. In den folgenden Abschnitten wird genauer
auf das thermodiffusive Transportphänomen und seinen Einfluss auf die Konvektion
eingegangen.
3.2 Thermodiffusion
3.2.1 Grundlagen der Thermodiffusion: Ludwig-Soret-Effekt
Der Effekt der Thermodiffusion wird in Anlehnung an ihre ersten Beobachter auch
als Ludwig-Soret-Effekt bezeichnet. Im Jahr 1856 berichtete Carl Ludwig erstmalig
von der Entwicklung einer inhomogenen Konzentrationsverteilung einer Salzlösung
aufgrund eines Temperaturunterschieds in einem experimentell betrachteten Fluid-
volumen [83]. Rund 20 Jahre später bestätigte Charles Soret diese Entdeckung.
In einem vertikalen mit einer homogenen Salzlösung gefüllten Zylinder, welcher
am oberen Ende geheizt und am unteren Ende gekühlt wurde, entstand ein Kon-
zentrationsprofil. Die Salzkonzentration am gekühlten Ende stieg an, während die
Lösung am erwärmten Ende an Salz verarmte [84–86]. Zu dieser experimentellen
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als zeitliche Entwicklung des Phänomens an. Dabei entspricht c der Massenkonzen-
tration an Salz, x der Koordinatenrichtung entlang der Zylinderachse und αS und
βS sind Funktionen, welche sowohl von der Temperatur als auch der Konzentration
abhängig sind [84].
Basierend auf diesen ersten Untersuchungen wird die Intensität und Richtung des
thermodiffusiven Separationsprozesses über den sogenannten Soret-Koeffizienten
beschrieben [87]. In einem binären System wird der diffusive Massenstrom einer
Komponente (⃗j1) mit dem phänomenologischen Zusammenhang
j⃗1 = −ρD∇⃗c1 − ρc1c2DT ∇⃗T (3.17)
beschrieben, wobei DT den thermischen Diffusionskoeffizienten und ρ die Fluiddich-
te [87] bezeichnet. Zudem gilt c2 = 1− c1. Als Soret-Koeffizient ST bezeichnet man
das Verhältnis der beiden Diffusionskoeffizienten ST = DTD [87]. Für die zeitliche
Änderung der Konzentration ergibt sich damit analog zur Beschreibung nach Soret
∂c1
∂t
= −∇⃗ · j⃗1
ρ
= −∇⃗ · (−D∇⃗c1 − c1(1− c1)DST ∇⃗T ) . (3.18)
Neben dem Soret-Koeffizienten als Charakteristikum der Thermodiffusion findet
man in der Literatur häufig auch den Thermodiffusionsfaktor αT = DTD T [20, 21,
87, 88] oder das Thermodiffusionsverhältnis kT = c1(1− c1)DTD T [87, 89–91]. In die-
ser Arbeit wird jedoch im Folgenden nur der Soret-Koeffizient verwendet.
Durch die thermodiffusive Wirkung in kolloidalen Suspensionen als binären Sys-
temen separieren die Partikel und die Trägerflüssigkeit [19, 92]. Per Konvention
ist festgelegt, dass man bei einer Partikelbewegungsrichtung hin zur kalten (war-
men) Region eines abgeschlossenen Fluidvolumens von einem positiven (negati-
ven) Soret-Koeffizienten spricht. Untersuchungen in diesen Systemen wurden von
unterschiedlichen Arbeitsgruppen durchgeführt [19, 20, 23, 93, 94]. Die Separa-
tionswirkung aufgrund eines Temperaturgradienten in kolloidalen Suspensionen ist
gegenüber molekularen Systemen deutlich - bis zu zwei Größenordnungen - größer
[20, 21, 92, 95, 96], wodurch sich die Messbarkeit des Effekts erhöht. Allerdings ist
der Prozess in kolloidalen Suspensionen aufgrund der schwachen Diffusivität lang-
sam, was die Messzeiten deutlich erhöht. Zusätzlich ist bei den Untersuchungen von
magnetischen Flüssigkeiten eine Abhängigkeit des thermodiffusiven Verhaltens von
einem anliegenden Magnetfeld zu erwarten [23, 97], welche zu einer Abhängigkeit
der Partikelbewegungsrichtung vom Feld führt. In den folgenden Absätzen werden
daher Messmethoden zur experimentellen Bestimmung des Soret-Koeffizienten und
bisherige Ergebnisse vorgestellt. Komplettiert werden diese Angaben durch die ge-
eigneten mathematischen Beschreibungen des Diffusionsstroms.
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3.2.2 Messmethoden zur Detektion von Thermodiffusion in Fer-
rofluiden
In der Literatur lassen sich zwei grundsätzlich unterschiedliche Messprinzipien fin-
den: Das ist zum einen das Forced-Rayleigh-Scattering (FRS) [24, 57, 98–101] und
zum anderen die Thermodiffusionszelle [20, 21, 102, 103]. Bei der FRS-Methode
Abb. 3.4: Die Laserstrahlen I und II in-
duzieren ein Temperaturfeld in der Pro-
be, welches Thermodiffusion anstößt.
Über einen Messlaser III und dem kon-
zentrationsabhängigen Brechungsindex
der Probe kann bei periodischem Schal-
ten der Laser I und II Diffusion detek-
tiert werden [100].
wird die zu untersuchende Probe mit zwei
gekreuzten Laserstrahlen (Laser I & II)
bestrahlt, siehe dazu Abbildung 3.4. Das
entstehende Interferenzmuster führt zu
einem entsprechenden Temperaturprofil,
welches Thermodiffusion in der Probe in-
itiiert und ein Konzentrationsprofil in der
magnetischen Flüssigkeit etabliert. Die-
ses verursacht einen lokal variierenden
Brechungsindex der Flüssigkeit und kann
mit einem dritten Laserstrahl (Laser III)
detektiert werden. Im Verlauf des Experi-
ments werden die Laser I & II periodisch
an- und abgeschaltet, der Intensitätsver-
lauf der Beugung von Laserstrahl III wird
fortlaufend aufgenommen. Beim Anlegen
des Interferenzmusters steigt die Inten-
sität der Beugung, beim Abschalten rela-
xiert sie. Diese Änderungen sind mathe-
matisch auf die diffusiven Phänomene in der Flüssigkeit zurückzuführen und der
thermische und der molekulare Diffusionskoeffizient (DT , D) werden bestimmbar.
Auf diese Weise kann indirekt der Soret-Koeffizient als Verhältnis beider Größen
detektiert werden [57, 99–101]. Ein wesentlicher Nachteil bei der Anwendung mit
Ferrofluiden besteht in der durch die Laser eingetragenen Wärme. Zum einen kann
diese Konvektion antreiben, welche den diffusiven Transportprozess beeinflusst.
Zum anderen kann ein zu hoher Wärmeeintrag die Stabilität im System aus Be-
schichtungsmolekülen, Partikeln und Trägerflüssigkeit erheblich stören. Der daraus
resultierende Einfluss auf das thermodiffusive Verhalten ist nicht beschreibbar.
Das Messprinzip der Thermodiffusionszellen beruht darauf, einen Partikeldiffusi-
onsstrom in einer Ferrofluidschicht über einen definierten Temperaturgradienten
zu erzeugen. Der Diffusionsstrom leitet dabei die Partikel in eins der beiden ober-
und unterhalb der Separationsschicht angeordneten Fluidreservoirs. Auf diese Wei-
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Abb. 3.5: Thermodiffusionszelle mit ei-
nem vertikal ausgerichteten Separati-
onsspalt: 1) temperierende Wasserbä-
der, 2) Separationsspalt, 3) Fluidreser-
voirs und 4) Sensorspulen (nach [102]).
Abb. 3.6: Thermodiffusionszelle mit ei-
nem horizontal ausgerichteten Separa-
tionsspalt: 1) temperierende Wasserbä-
der, 2) konvektionsverhinderndes Git-
ter, 3) Fluidreservoirs und 4) Sensor-
spulen (nach [23]).
se verarmt eines der beiden Reservoirs, während im anderen die Konzentration
wächst. Die Konzentrationsbestimmung findet über ein induktives Prinzip statt. Die
Reservoirs sind von je einer Spule umgeben, deren Induktivität auf die Menge an
magnetischem Material im Innern reagiert. Man unterscheidet bei den Thermodif-
fusionszellen die vertikale und die horizontale Ausrichtung der Separationsschicht
[20, 21, 102, 103].
In Abbildung 3.5 ist die vertikale Zelle dargestellt. Der Temperaturgradient wird
horizontal über zwei Wasserbäder (1) angelegt, somit bildet sich auch ein horizon-
tal über dem Separationsspalt (2) ausgedehnter Konzentrationsgradient, welcher
in einem Dichtegradienten der Flüssigkeit resultiert. Das Dichteprofil in horizontaler
Ebene führt zu einer Destabilisierung der Schicht. Das mit Partikeln angereicher-
te Fluid wird sich in der Zelle zum unteren Reservoir (3u) bewegen, das geringer
konzentrierte Fluid wird aufsteigen (3o). Unabhängig voneinander werden die Kon-
zentrationen in den Reservoirs über Spulen (4) detektiert [20, 21, 102]. Die Bestim-
mung des Soret-Koeffizienten erfolgt über den Verlauf der Konzentrationsdifferenz
mit der Zeit [20, 102]. Ein Nachteil dieses Aufbaus ist die Überlagerung von Kon-
vektion und Diffusion. Eine separate Detektion der beiden Transportphänomene ist
in diesem experimentellen Aufbau nicht möglich.
In Abbildung 3.6 ist die Separationsschicht der Zelle, begrenzt durch ein im Ma-
gnetfeld konvektionsverhinderndes Gitter (2), horizontal ausgerichtet, während der
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Temperaturgradient über die Wasserbäder (1) senkrecht dazu angelegt wird. Auch
bei dieser Anordnung befinden sich die Fluidreservoirs (3) und die Sensorspulen (4)
ober- beziehungsweise unterhalb des Separationsbereichs. Allerdings kann bei die-
sem Aufbau im Vergleich zur vertikalen Zelle verhindert werden, dass Konvektion
den Diffusionsstrom unterstützt. Liegt im unteren (oberen) Wasserbad die niedrige-
re (höhere) Temperatur an, kommt es zu einer thermisch stabilen Schichtung des
Fluids. Bei der Untersuchung von Fluiden mit positivem Soret-Koeffizienten kommt
es zu einer thermodiffusiv gesteuerten Wanderung der Partikel in das untere Fluid-
reservoir [23, 103]. Durch die Anreicherung der Zelle mit Partikeln im unteren Be-
reich kann es nicht zu dichtegetriebener Konvektion kommen. Der Soret-Koeffizient
wird aus dem linearen Anstieg der Konzentrationsdifferenz des unteren und oberen
Fluidreservoirs bestimmt [23]. Für ein experimentell gut detektierbares Ergebnis
spielen Messdauer und Fluiddiffusivität eine große Rolle. Mit einem Fluid hoher Dif-
fusivität lassen sich Messzeiten verringern.
Beide Diffusionszellen können zum Zweck der Untersuchung der Magnetfeldabhän-
gigkeit der Thermodiffusion vollständig in einem Magnetfeld platziert werden, wobei
sowohl eine parallel als auch senkrecht zum Temperaturgradienten ausgerichtete
Messanordnung möglich ist. Da aber in der vertikalen Zelle eine Destabilisierung der
Schicht durch thermomagnetische Konvektion möglich ist [104], werden im Zuge
dieser Arbeit die durchgeführten Experimente zur Thermodiffusion mit einer ho-
rizontalen Thermodiffusionszelle vorgenommen. Die in den folgenden Abschnitten
beschriebenen theoretischen Ansätze beziehen sich daher, soweit eine Einschrän-
kung erfolgen muss, auf diesen experimentellen Aufbau.
3.2.3 Magnetfeldfreier Diffusionsprozess
In den Erläuterungen der Grundlagen und Messmethoden der Thermodiffusion wird
deutlich, dass zur Beschreibung der diffusiven Ströme in einem Fluidvolumen die
zeitliche und räumliche Konzentrationsverteilung einer der beiden Komponenten in
einer binären Flüssigkeit herangezogen wird. Bei den magnetischen Fluiden ist dies
die Konzentration an Nanopartikeln. Ausgangspunkt ist immer der diffusive Massen-
strom, dessen phänomenologische Darstellung in Gleichung 3.17 bereits genannt
wurde. Die zeitliche Änderung der Konzentration ergibt sich dann als partielle Dif-
ferentialgleichung aus ∂c1∂t = −
∇⃗·⃗j1
ρ [87].
Zur Auswertung der experimentellen Ergebnisse der horizontalen Thermodiffusi-
onszelle im magnetfeldfreien Fall leiten die Autoren [23] einen mathematischen
Zusammenhang zwischen der Konzentrationsdifferenz der beiden Fluidreservoirs
und dem Soret-Koeffizienten aus den diffusiven Massenströmen in der Zelle ab.
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Abb. 3.7: Massenstrombilanz in der ho-
rizontalen Thermodiffusionszelle nach
Völker et al. [23].
In Abbildung 3.7 sind die in der Zelle rele-
vanten Größen dargestellt. Jedes Fluidre-
servoir besitzt an seinem Rand eine feste
Temperatur T sowie eine über dem Fluid-
volumen gemittelte Konzentration cun(ob).
An der zentral positionierten Separations-
schicht tritt an jedem Fluidvolumen ein
diffusiver Massenstrom j⃗un(ob) aus, des-
sen Richtung durch den entsprechenden
Normalenvektor n⃗ an der Querschnittsflä-
che gekennzeichnet ist. Die Divergenz der
Massenströme als Beschreibung des zeit-
lichen Verhaltens der Konzentration kann mittels Gaussschem Integralsatz,∫
VZ
∇⃗ · j⃗un(ob)dVZ =
∫
AZ
(⃗jun(ob) · n⃗)dAZ , (3.19)
ausgewertet werden, wobei VZ das Volumen des Fluidreservoirs bezeichnet und AZ
dessen Querschnittsfläche senkrecht zur Diffusionsrichtung [19]. Für die Thermodif-




teren gehen die Autoren [23] von einer hochverdünnten Flüssigkeit aus, wodurch in
Gleichung 3.18 die Näherung 1− c1 ≈ 1 verwendet wird. Zudem wird in dieser Glei-
chung davon ausgegangen, dass der Term D∇⃗c1 aufgrund seiner Größenordnung
gegenüber dem zweiten Term der Gleichung vernachlässigt werden kann. Unter
Berücksichtigung eines konstanten Temperaturgradienten und einer eindimensio-
nalen Betrachtung wird daher die Konzentrationsänderung in jedem Fluidreservoir













beschrieben. Dabei bezeichnet z die Koordinatenrichtung entlang der Zellenachse.
Als Anfangsbedingung des Problems wird angenommen, dass zum Zeitpunkt t=0 die
homogene Anfangskonzentration c1 = c0 vorliegt. Mittels einer linearen Näherung










für die Konzentrationsentwicklung in der horizontalen Zelle beschreiben. In
den durchgeführten Versuchen ohne Magnetfeld konnte der Soret-Koeffizient zu
ST=0,15±0,02 K−1 bestimmt werden [21–23].
Nach einem thermodynamisch, makroskopisch basierten Ansatz nach [26, 105,
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über die allgemeinen Onsager-Faktoren ξ und ξ1 sowie das chemische Potential µc
des Ferrofluids bestimmt. Für eine binäre Flüssigkeit gilt zudem ci = ρiρ für die Mas-
senkonzentration einer Komponente sowie ρ =
∑
ρi für die Dichte der Flüssigkeit.
Das chemische Potential wird allgemein beschrieben durch [107]




wobei ỹ als innerer Freiheitsgrad verstanden wird [87]. Eine explizitere Darstellung





ln(c1) + const . (3.24)
realisieren [87, 108]. Unter Mm1 versteht man die molare Masse der Komponente,
R bezeichnet die universelle Gaskonstante. Für das Ferrofluid ergibt sich aus dem
chemischen Potential einer Komponente und aus dem Zusammenhang RMm =
kB
m ,







ln(c2) + const . (3.25)
Unter Berücksichtigung dieser Gleichungen können die Onsager-Faktoren im ma-
gnetfeldfreien Fall aus einem Vergleich der FFD-Theorie, Gleichung 3.22, und der
phänomenologischen Massenstromdichte, Gleichung 3.17, gemäß








bestimmt werden. Für die Konzentration c1 der Partikel wird dabei als mittlere Kon-
zentration die homogene Anfangskonzentration c0 verwendet. Für den magneti-
schen Einfluss auf die Diffusionsgleichungen wird im folgenden Abschnitt an den
experimentellen, phänomenologischen Ansatz nach Völker [23] angeknüpft und die
FFD-Theorie um magnetfeldabhängige Terme [27] erweitert.
3.2.4 Magnetischer Einfluss auf den Diffusionsstrom
Im vorangegangenen Abschnitt wurde die mathematische Beschreibung der ein-
dimensionalen Separationskurve in Gleichung 3.21 gemäß [23] dargestellt. Unter
Anwendung des gleichen experimentellen Aufbaus in einem Magnetfeld gehen die
Autoren [23] davon aus, dass sich die Abhängigkeit der Diffusion vom Magnet-
feld aus den Fluideigenschaften ergibt. Daher findet eine Erweiterung der Theorie
der Separation auf den magnetfeldabhängigen Fall über die Berücksichtigung der
Magnetfeldabhängigkeit der Diffusivität und somit des Soret- und des Diffusionsko-
effizienten statt [22, 23]. Die Autoren nehmen an, dass sich der Soret-Koeffizient
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aus der Summe eines nicht-magnetischen Teils S0T und eines magnetischen Teils S
m
T
zu ST,eff zusammensetzt. Dieser effektive Koeffizient wird wie bereits im magnet-







bestimmt. Die Magnetfeldabhängigkeit des Diffusionskoeffizienten stützt sich auf
die Theorie nach Blums [3, 22, 58], welche im 2. Kapitel dieser Arbeit erläutert
wurde.
In Abbildung 3.8 sind die experimentellen Ergebnisse der Separationsmessungen
mit der horizontalen Diffusionszelle nach Völker et al. [23] aufgetragen. Der


















Abb. 3.8: Anisotroper magnetfeldab-
hängiger Soret-Koeffizient nach Völker
et al. [23], für ein kerosin-basiertes
Magnetit-Ferrofluid gemessen.
magnetfeldabhängige Soret-Koeffizient
zeigt ein anisotropes Verhalten. Bei ei-
ner Feldausrichtung senkrecht zum Tem-
peraturgradienten kann, wie auch im feld-
freien Fall (ST≈0,15 K−1), ein positi-
ver Koeffizient bestimmt werden, welcher
mit steigender Magnetfeldstärke wächst
(ST,max=0,45 K−1 bei Hmax=320 kA/m).
Bei einer parallelen Feldausrichtung hin-
gegen sinkt der Koeffizient mit wach-
sender Feldstärke und wird bei et-
wa 25 kA/m negativ, was einer Rich-
tungsumkehr der Partikeldiffusionsrich-
tung entspricht (ST,min=-0,58 K−1 bei
Hmax=320 kA/m). Eine mikroskopische
Erklärung für dieses Phänomen geben die Autoren nicht an.
In diesem Zusammenhang stellt sich die Frage nach der Stabilität der separierenden
Fluidschicht. Der Temperaturgradient ist zwar positiv, was einer höheren Tempera-
tur an der oberen Wand entspricht, der negative Soret-Koeffizient führt jedoch zu
einem ebenso positiven Konzentrationsgradienten. Die Partikel wandern zur oberen
Wand. Die Dichte, in diesem Fall beschrieben durch
ρ = ρ0(1− βT (T − T0) + βc(c1 − c0)) , (3.29)
mit βc = 1ρ0
∂ρ
∂c1














welcher positiv ist für |βT (Tu−To)||βc(cu−co)| <1 [79] und somit auf eine höhere Dichte im Bereich
der oberen Wand schließen lässt. Diese kann Konvektion treiben. Nach den Auto-
ren in [79] müssen für die unterschiedlichen Kombinationen des Soret-Koeffizienten
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mit der Rayleigh-Zahl, beide können jeweils positiv oder negativ sein, unterschiedli-
che Stabilitätsbereiche berücksichtigt werden. Für eine negative Rayleigh-Zahl (sta-
bile thermische Schichtung) kann das bei einem sehr niedrigen negativen Soret-
Koeffizienten noch immer eine Stabilität der Schicht bedeuten. Bei einem Anwach-
sen des Soret-Koeffizienten zu stärker negativen Werten würde es zur Konvektion
kommen. Die Autoren [79] geben zwar mögliche kritische Rayleigh-Zahlen für un-
terschiedliche Fälle an, um allerdings in einem Separationsexperiment zu überprü-
fen, ob Konvektion vorliegt, empfehlen sie eine Betrachtung der Entwicklung des
Konzentrationsgradienten über der Zeit. Fällt dieser in der genannten Konfiguration
positive, bis zu einem stationären Wert steigende Gradient zu einem Zeitpunkt des
Experiments ab, unabhängig davon ob vor oder während der Phase eines erreich-
ten stationären Gradienten, ist davon auszugehen, dass Konvektion eingesetzt hat.
Diese führt dann zu einer Mischung des Fluids und somit zum Absenken des Kon-
zentrationsgradienten [79]. In den experimentellen Arbeiten von Völker et al. [23]
sind konvektionsgetriebene Veränderungen in der Konzentration nicht zu erkennen,
so dass das experimentelle Setup auch zur Messung negativer Soret-Koeffizienten
eingesetzt werden kann. Zudem wurde in der von Völker et al. [23] durchgeführten
Arbeit über eine Temperaturmessung im Separationsspalt der Zelle nachgewiesen,
dass es im Verlauf der Messungen zu keinen Temperaturfluktuationen aufgrund von
Konvektion kam.
Neben diesen speziell experimentellen Betrachtungen zur Thermodiffusion in Fer-
rofluiden im Magnetfeld ist die erweiterte Form der FFD-Theorie [26, 27, 105, 106]
zu untersuchen. Die diffusive Massenstromdichte als Ausgangspunkt, allgemein be-
schrieben durch
− j⃗1 = ξ1∇⃗T + ξ∇⃗µ̃c + ξ||M⃗(M⃗∇⃗)µ̃c + ξ⊥(M⃗ × ∇⃗)µ̃c , (3.31)
beruht neben dem Temperaturgradienten auf dem Gradienten des magnetfeldab-
hängigen chemischen Potentials µ̃c des Fluids. Verknüpft sind diese die Diffusion
treibenden Gradienten durch die Onsager-Faktoren ξ1, ξ, sowie ξ|| für die parallele
und ξ⊥ für die senkrechte Ausrichtung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten.
Das chemische Potential selbst ist eine Funktion sowohl der Temperatur als auch
der Konzentration und des Magnetfelds in der Form [27, 109]
µ̃c(c, c1, T,H) = µc(c, c1, T ) + µ
m
c (c, c1, T,H) , (3.32)
woraus der Zusammenhang
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folgt. Daraus ergibt sich die vollständige diffusive Massenstromdichte zu
















ξ∇⃗H + ξ||M⃗(M⃗∇⃗H) + ξ⊥(M⃗ × ∇⃗H)
)
. (3.34)
Die erste Zeile dieser Transportgleichung kann man als Thermophorese bezeichnen,
die zweite als Diffusionsphorese und die dritte als Magnetophorese, entsprechend
der den Prozess initiierenden Gradienten [27]. Die Magnetfeldstärke H = |H⃗| ist als
Betrag der vektoriellen Größen angegeben, die Magnetisierung M⃗ dahingegen wird
in Form der vektoriellen Größe verwendet. Die zugehörigen Zustandsgleichungen
entsprechen den Gleichungen 3.9 und 3.10 mit einer Erweiterung um den konzen-


























Der Soret-Koeffizient einer magnetischen Flüssigkeit lässt sich analytisch aus der
Randbedingung an der Flüssigkeitsschicht, der Gesamthöhe h, bestimmen. Da die
die Schicht begrenzenden Wände als impermeabel gelten, muss sich die Massen-
stromdichte in z-Richtung an der Wand zu j1z|z=±h
2
= 0 ergeben. Es gilt aus phäno-













Für die Ableitung der Konzentration in z-Richtung wird dabei der Ausdruck ein-
gesetzt, der sich aus der magnetfeldabhängigen Massenstromdichte an der Wand
j1z|z=±h
2
= 0 mit Gleichung 3.34 ergibt. Die detaillierte Darstellung des anisotropen
Soret-Koeffizienten findet sich bei [27].
Ein Parameter-Fit des theoretisch bestimmten Koeffizienten an die experimentel-
len Daten aus Abbildung 3.8 ergibt folgende Lösung für die verwendeten Onsager-
Faktoren [23, 27]: ξ=8,2·D kgs/m3, ξ∥=-1,34·10−7·D kgs/(A2m) und
ξ⊥=0,00375·DC kgs/(Am
2), wobei C einen konstanten Wert über alle Magnetfeld-
stärken angibt. Für den Diffusionskoeffizienten D wird der von den Autoren [23]
experimentell bestimmte Wert D = 2 · 10−11 m2/s [104] verwendet.
Der Faktor ξ1 spielt für die Ermittlung des Soret-Koeffizienten in diesem Zusam-
menhang keine Rolle. Der auf diese Art gefittete Soret-Koeffizient ist in Abbildung
3.9 gestrichelt dargestellt. Allerdings verletzt der Onsager-Faktor ξ in dieser Form
den phänomenologischen Zusammenhang, der sich aus Gleichung 3.27 aus dem
magnetfeldfreien Fall ergibt. Aus diesem Grund wurde ein weiterer Parameter-Fit
durchgeführt.
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Abb. 3.9: Anisotroper magnetfeldab-
hängiger Soret-Koeffizient nach Völker
et al. [23] (schwarze Symbole) mit
einem geeigneten Fit über die FFD-
Theorie [27] (gestrichelte Linie), sowie
einem korrigierten Fit (durchgezogene
Linie) in Anlehnung an die magnetfeld-
freie Lösung der FFD-Theorie.
Unter Berücksichtigung der restriktiven
Bedingung aus Gleichung 3.27 ergeben
sich die Faktoren ξ=0,0806·D kgs/m3,
ξ||=1·10−9·D kgs/(A2m) und für den senk-
rechten Fall ξ⊥=2,7·10−4·DC kgs/(Am
2).
Der somit gefittete Soret-Koeffizient ist
in Abbildung 3.9 als durchgezogene Linie
dargestellt. Erwartungsgemäß ist ein Fit
der Messdaten durch die Restriktion deut-
lich schlechter möglich, der qualitative
Verlauf des effektiven Soret-Koeffizienten
kann jedoch dargestellt werden. Die
Ferrofluiddynamik ermöglicht somit ei-
ne physikalisch konsistente Beschreibung
der Magnetfeldabhängigkeit des Soret-
Koeffizienten.
An dieser Stelle ist auf eine allgemei-
ne Schwierigkeit beim Ansatz des chemi-
schen Potentials gemäß Gleichung 3.25 hinzuweisen. Eigentlich bezeichnet m in
dieser Darstellung wie bereits beschrieben das Gewicht eines Moleküls des betrach-
teten Stoffes. Dies gilt vor allem bei binären Fluiden oder Gasmischungen, welche
aus zwei Komponenten der gleichen Phase bestehen [87, 110]. Daraus resultiert
eine ähnliche Größenordnung für die Massen beider Komponenten. In der Darstel-
lung des Soret-Koeffizienten nach [27] wurde jedoch für m1 nicht die Masse eines
Magnetitmoleküls, sondern die eines Nanopartikels angenommen, da dieses Partikel
als Einheit im Fluid diffundiert und mit der Trägerflüssigkeit interagiert.
3.3 Einfluss der Thermodiffusion auf die thermomagneti-
sche Konvektion
Eine kombinierte, entweder rein theoretische oder rein experimentelle Untersu-
chung der beiden in diesem Kapitel beschriebenen Transportphänomene Thermo-
diffusion und Konvektion findet sich bei unterschiedlichen Arbeitsgruppen [14, 18,
75, 79, 89, 111]. Die Autoren [18, 75] betrachten wie im Kapitel 3.1. beschrieben
eine horizontal ausgedehnte Ferrofluidschicht, welche am unteren Rand erwärmt
und am oberen Rand gekühlt wird. Die Ränder sind zudem undurchlässig. Ab einer
bestimmten Temperaturdifferenz setzt in einem solchen System dichtegetriebene
Konvektion ein, wenn die Thermodiffusion zu einer Bewegung der dichteren Phase
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hin zur kalten Wand (positiver Soret-Effekt) führt. Charakterisiert wird dabei das




mischungen ist dieses sehr gering (ψ ≈0,1 [18]) und führt daher auch nur zu sehr
geringen aus der Thermodiffusion resultierenden Dichtegradienten. Anders liegt die
Situation bei kolloidalen binären Fluiden, denn das Separationsverhältnis nimmt
positive Werte bis ψ ≈2000 [18, 75] an. Somit ist in diesen Systemen mit einem
erheblichen Einfluss des thermodiffusiv getriebenen Dichtegradienten auf das Ein-
setzen von Konvektion zu rechnen.
Ryskin et al. [17, 74, 75] formulieren in ihren Arbeiten die mathematische Be-
schreibung der Konvektion unter Berücksichtigung der Konzentrationsbilanz in der
Fluidschicht in dimensionsloser Form mittels
∇⃗ · v⃗ = 0 , (3.38)
D(T )
Dt
= ∇⃗2T , (3.39)
D(c1)
Dt
= L(∇⃗2c1 + ∇⃗2T ) , (3.40)
D(v⃗)
Dt
= −∇⃗p+ Pr∇⃗2v⃗ + PrRa((T − T0)− ψ(c1 − c0))e⃗z . (3.41)
Da im 6. Kapitel dieser Arbeit auf die Konvektion in einer Schicht einer magneti-
schen Flüssigkeit detailliert eingegangen wird, befindet sich eine Darstellung der
Schicht und der Koordinaten in Abbildung 6.1 auf Seite 87.
Als Randbedingungen werden die No-slip-Bedingung bei der Geschwindigkeit, feste
Temperaturen an den Wänden und Undurchlässigkeit für den Stoffstrom angenom-
men. Daraus folgt
v⃗|z=±0,5 = 0 , (3.42)
T |z=±0,5 = T0 ∓ 0, 5 , (3.43)
(∂zc1 + ∂zT ) |z=±0,5 = 0 , (3.44)
wobei die z-Koordinate mit der Höhe der Fluidschicht skaliert ist. Die Auswertung
dieses Gleichungssystems im Bezug auf kleine Störungen sowohl bei der Temperatur






welche sich aus der kritischen Rayleigh-Zahl Ra0c=1708 [78] bei einem Separati-
onsverhältnis von ψ=0 und dem Separationsverhältnis ψ ̸=0 zusammensetzt. Aus
dieser linearen Analyse der Konvektion ist direkt zu entnehmen, dass ein positives
Separationsverhältnis mit der Größenordnung 102 − 103 [18, 75] eine erhebliche
Absenkung der kritischen Rayleigh-Zahl im System zur Folge hat. Daraus resultiert
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das Einsetzen von Konvektion bei im Vergleich zum thermodiffusionsfreien Fall deut-
lich geringeren Temperaturdifferenzen an der Fluidschicht. Auch nichtlineare Unter-
suchungen zum Einsetzen der Konvektion des oben genannten Gleichungssystems
führen zu der Erkenntnis, dass die thermodiffusiven Prozesse zu einer erheblichen
Reduktion der kritischen Rayleigh-Zahl in kolloidalen Suspensionen führen [17, 75].
Eine auf allgemeine binäre Fluide ausgerichtete Stabilitätsanalyse von Platten et al.
[79] gibt qualitativ dieses Verhalten im ersten Quadranten der Abbildung 3.10, also
für eine positive Rayleigh-Zahl und einen positiven Soret-Koeffizienten, wieder.
Experimentell konnte diese Beobachtung bestätigt werden [18]. In den Versuchen
wurde eine zylindrische Ferrofluidschicht mit einer Höhe von 5 mm verwendet. An
der oberen gekühlten Wand wurden Mikrothermistoren eingebracht, welche kreuz-
förmig um den Plattenmittelpunkt herum die wandnahe Temperatur des Fluids an 14
Stellen bestimmt haben. Fluktuationen in der Temperatur entstehen aufgrund des
Konvektionsmusters in Form von Rollen über der Fluidschicht. Die Amplitude der ge-
messenen Temperaturfluktuationen in der Schicht wird bei unterschiedlichen Tem-
peraturdifferenzen aufgenommen und kann somit der zugehörigen Rayleigh-Zahl
zugeordnet werden. Für die experimentelle Bestimmung von Ra0c aus der kritischen
Temperaturdifferenz der Konvektion ohne thermodiffusiven Einfluss wird eine line-
are Extrapolation der experimentellen Temperaturdifferenz auf das Verschwinden
instabil





























Abb. 3.10: Stabilitätsdiagramm nach
[79]: blaue Linie: kritische Rayleigh-
Zahl, welche zu stationärer Instabili-
tät führt; rote Linie: kritische Rayleigh-
Zahl, welche zu oszillatorischer Instabi-
lität führt.
des Quadrats der Temperaturfluktuati-
onsamplitude durchgeführt [18]. Aller-
dings können in den Versuchen kon-
vektionsbedingte Temperaturamplituden
auch unterhalb der wie eben beschrie-
benen kritischen Temperaturdifferenz be-
stimmt werden. Dies lässt den Schluss
zu, dass thermodiffusive Effekte bei dem
für das Fluid bestimmten positiven Soret-
Koeffizienten das Einsetzen der Konvekti-
on deutlich begünstigen [18].
Zu diesen Untersuchungen des Einflus-
ses eines positiven Soret-Koeffizienten
auf Konvektion gehören auch solche,
die den Einfluss eines negativen Soret-
Effekts analysieren [74, 79]. Die Autoren
in [79] betrachten ein allgemeines binä-
res Fluid, dessen dichtere Phase unter Anliegen eines Temperaturgradienten in einer
Schicht zur wärmeren Wand wandert. Bei einer negativen thermischen Rayleigh-
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Zahl, also einer von oben geheizten und somit zunächst thermisch stabilen Schicht,
kann stationäre Konvektion (Rastat) auftreten, wenn die Bewegung der dichteren
Phase zur oberen warmen Wand hin über die thermisch stabil geschichtete Dich-
te dominiert. Zu sehen ist dies in Abbildung 3.10 in den Quadranten II und III.
Bei einer positiven Rayleigh-Zahl, einer von unten beheizten Schicht, und einem
nur schwach negativen Soret-Koeffizienten kann es zu stationärer und auch oszil-
latorischer Instabilität (Raos) der Schicht kommen, solange die thermisch instabile
Dichteschichtung über die stabilisierenden Mechanismen der Thermodiffusion domi-
nieren. Ein sehr hoher negativer Soret-Effekt führt zu einer direkten Stabilisierung
der Schicht. Die Autoren aus [74] beschreiben den Fall der positiven Rayleigh-Zahl
bei negativem Soret-Effekt über die zwei genannten konkurrierenden Mechanis-
men: Ausprägung eines Konzentrationsprofils aufgrund von Thermodiffusion und
Zerstörung von Konzentrationsunterschieden durch Konvektion. Besteht genügend
Zeit, dass sich das Konzentrationsprofil ausbildet, kann damit Konvektion verhindert
werden. Wird allerdings schneller Konvektion angetrieben als die dichtere Phase des
Fluids über Thermodiffusion transportiert, wird das System instabil.
In diesem Kapitel wurden die sowohl theoretischen als auch experimentellen Ergeb-
nisse zusammengeführt, welche einen wesentlichen Einfluss der thermischen Diffu-
sion auf das Einsetzen von Konvektion in einer Ferrofluidschicht ohne anliegendes
Magnetfeld nachweisen. In den folgenden Kapiteln dieser Arbeit besteht nun die Auf-
gabe darin, diesen Einfluss auch im Magnetfeld zu untersuchen. Dazu werden im 4.
Kapitel die experimentell verwendeten Fluide EMG905 und APG513A von Ferrotec
umfassend charakterisiert. Das 5. Kapitel widmet sich der eingehenden theoreti-
schen und experimentellen Untersuchung des thermodiffusiven Verhaltens dieser
Ferrofluide. Die Kenntnis der Abhängigkeit des Soret-Koeffizienten vom Magnetfeld
geht anschließend im 6. Kapitel in die theoretische Betrachtung der Stabilität einer
Ferrofluidschicht im Magnetfeld analog zu den magnetfeldfreien Lösungen ein.
4 Fluidcharakterisierung -
Basis für theoretische und experimentel-
le Untersuchungen
In diesem Kapitel werden alle relevanten Eigenschaften der Fluide APG513A und
EMG905 (Ferrotec) experimentell ermittelt und miteinander verglichen. Ziel ist es,
neben der Zusammensetzung des Fluids, Kenntnis über dessen Diffusivität zu erhal-
ten. Sie spielt eine übergeordnete Rolle bei der Untersuchung von Thermodiffusion
in den betrachteten Fluiden. Während die magnetischen Eigenschaften Rückschlüs-
se auf die Zusammensetzung der Fluide ermöglichen, gewähren die rheologischen
Eigenschaften einen direkten Blick auf die Viskosität und somit das Diffusionsver-
mögen der Partikel in der Trägerflüssigkeit. Alle Eigenschaften werden aufgrund der
thermischen Randbedingungen, sowohl bei der Thermodiffusion als auch bei der
thermomagnetischen Konvektion, auch in Abhängigkeit der Temperatur bestimmt.
Tab. 4.1: Stoffdaten EMG905 und APG513A, nach Herstellerangaben von Ferrotec
[113, 114] (Viskosität bei T=300 K, Dichte bei T=298 K).
EMG905 APG513A
Trägerflüssigkeit Leichtbenzin synthetischer Ester
(Isoparaffin)
Partikelmaterial Magnetit Magnetit
Viskosität [mPas] 9 150
magnetische Polarisation [T] 0,44 0,44
Wärmeleitfähigkeit [W/mK] (nicht bekannt) 0,15
Temperaturleitfähigkeit [m2/s] 1,8·10−7 [16] 1,1·10−7 [16]
Dichte [kg/m3] 1200 1380
thermischer Ausdehungskoeffizient [K−1] 7,9·10−4 [16] 7,5·10−4
Volumenkonzentration [%] 7,8 7,8
Partikelgröße [nm] 10 12,9 [16]
Anfangssuszeptibilität [−] 3,47 1,6 [16]
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In Tabelle 4.1 werden zunächst die Daten für die beiden Fluide aufgelistet, die über
Herstellerangaben verfügbar sind. Daten, welche auf diesem Weg nicht genannt
sind, können hier als Vergleich zu den folgenden Messdaten aus den umfangrei-
chen experimentellen Untersuchungen von Engler [16] entnommen werden. Für
APG513A wird demnach eine Partikelgröße von 12,9 nm und eine Anfangssuszepti-
bilität von 1,6 angegeben [16]. Für EMG905 findet sich ein Wert von 7,9·10−4 K−1
für den thermischen Ausdehungskoeffizienten [16]. Für beide Fluide bewegt sich
die Temperaturleitfähigkeit zwischen 1 · 10−7 m2/s und 2 · 10−7 m2/s [16].
4.1 Magnetische Eigenschaften
Die magnetischen Eigenschaften und auch die daraus ableitbaren Informationen
zur Fluidzusammensetzung werden wie im 2. Kapitel beschrieben aus den Magne-
tisierungskurven der Fluide gewonnen, welche mit einem VSM aufgenommen wer-
den. Dazu wird eine Fluidprobe mit einem Volumen von 8,5·10−8 m3 in einen zy-
lindrischen Probenhalter mit einem Entmagnetisierungsfaktor D̃ von 0,5 gefüllt und
nach Abbildung 2.7 in einem Magnetfeld platziert. Während die Magnetfeldstärke
schrittweise erhöht wird, wird die Magnetisierung der Probe an 254 Messpunkten
bestimmt. Bei etwa H=1000 kA/m befindet sich der Umkehrpunkt des Magnetfelds;
dort beginnend wird es schrittweise in 80 Punkten bis auf H=0 A/m erniedrigt. Die
aufgenommenen Messpunkte sind nicht äquidistant über der Magnetfeldstärke ver-
teilt, vielmehr werden der lineare Anfangsbereich sowie der Bereich der Sättigung
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Abb. 4.1: Magnetisierungskurven der
Ferrofluide APG513A und EMG905 bei
T=291 K, wobei das EMG905-Fluid
nach einer viermonatigen Messpause
neu vermessen wurde.
detaillierter aufgelöst.
In Abbildung 4.1 sind für die Fluide
EMG905 und APG513A die gemessenen
Magnetisierungskurven über dem im In-
nern der Probe herrschenden Feld auf-
getragen. Das EMG-Fluid wurde dabei
zwei Mal gemessen, da das Fluid nach
einer viermonatigen Messpause und ei-
nem veränderten Lagerort nachcharakte-
risiert werden musste. Der deutlich un-
terschiedliche Verlauf der beiden EMG-
Kurven rechtfertigt diese zweite Charak-
terisierung. Das APG-Fluid weist sowohl
die geringste Sättigungsmagnetisierung
als auch Anfangssuszeptibilität der Flui-
de auf. Während die Sättigung bereits bei
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M=29,7 kA/m erreicht wird, wird diese vom EMG905 in der 1. Messung (EMG I) bei
M=39,2 kA/m und bei der 2. Messung (EMG II) bei M=47,8 kA/m erreicht. Die An-
fangssuszeptibilitäten staffeln sich für die Fluide APG, EMG I und II mit 1,051, 1,468
und 2,264. Bei einer Messtemperatur von 291 K können somit der mittlere Partikel-
durchmesser zu 11,3 nm, 11,5 nm und 12,4 nm sowie die Volumenkonzentration
der drei Fluide auf 6,63 Vol.%, 8,67 Vol.% und 10,64 Vol.% bestimmt werden.
Die Bestimmung weiterer Magnetisierungskurven lässt eine Mittelung dieser Werte
über unterschiedliche Versuchsdauern und Fluidvolumina zu, die Ergebnisse dieser
Mittelungen finden sich in Tabelle 4.2 am Ende dieses Abschnitts.
















 1. Messung  2. Messung
Abb. 4.2: Partikelgrößenverteilung des
EMG905-Fluids auf Basis der Methode
nach Chantrell et al. [39] und den in Ab-
bildung 4.1 gezeigten Magnetisierungs-
daten.
Vergleicht man diese Werte mit denen aus
Tabelle 4.1 und [16] fällt für APG513A
auf, dass die im Zuge dieser Arbeit ge-
messenen Parameter zumeist kleiner sind
als die Werte, die aus [16] stammen. Da
für die hier durchgeführten Versuche ein
neues APG-Fluid beschafft wurde, kann
für gemessene Unterschiede die Partikel-
größenverteilung ausschlaggebend sein,
denn diese kann in Fluiden unterschied-
licher Chargen nicht vollständig reprodu-
ziert werden. Weniger große Partikel füh-
ren sowohl zu einer Verringerung der An-
fangssuszeptibilität als auch der mittleren
Partikelgröße.
Der Vergleich der EMG-Daten zeigt, dass
das Fluid höher konzentriert ist als vom Hersteller angegeben, was im Wesentlichen
darauf zurückzuführen ist, dass bei der Lagerung des Fluids das flüchtige Leicht-
benzin verdunstet und sich somit die Konzentration und unter Umständen auch die
Partikelgrößenverteilung und somit der mittlere Partikeldurchmesser im Vergleich
zu den Herstellerangaben ändern. Die unterschiedlichen Fluidparameter zwischen
den beiden EMG-Messreihen entstehen bedingt durch die Entnahme des Fluids aus
unterschiedlichen Bereichen in der Flasche, in welcher das Fluid gelagert wurde.
Besonders im unteren, flaschenbodennahen Bereich ist mit einer deutlichen Ver-
änderung der Partikelgrößenverteilung zu rechnen, wie auch in Abbildung 4.2 zu
erkennen ist.
Mit Hilfe der für die Magnetisierungskurven aufgenommenen VSM-Daten kann ent-
weder nach Weser et al. [43] oder Chantrell et al. [39] wie im 2. Kapitel beschrieben
die Partikelgrößenverteilung der magnetischen Nanopartikel bestimmt werden. Da-
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runter versteht man die Angabe des volumetrischen Gewichts als Verhältnis aus dem
Volumenanteil φi je Partikelgrößenklasse dPi, in 1 nm Schritten fortlaufend und der
Gesamtvolumenkonzentration φ der Nanopartikel. Nach welcher Methode die expe-
rimentell ermittelten Daten ausgewertet werden, ist abhängig davon, für welche der
beiden Methoden man geeignete Anpassungsparameter finden kann. Daher wur-
den alle vorhandenen Magnetisierungskurven sowohl nach Weser als auch Chantrell
ausgewertet. Es zeigte sich, dass die Magnetisierungskurven des Fluids APG513A
ohne große Schwierigkeiten mit der Weser-Methode untersucht werden konnten.














Abb. 4.3: Partikelgrößenverteilung des
APG513A-Fluids auf Basis der Methode
nach Weser et al. [43] und den in Abbil-
dung 4.1 gezeigten Magnetisierungsda-
ten des APG-Fluids.
Man erhielt eine physikalisch sinnvolle
Partikelgrößenverteilung, siehe dazu Ab-
bildung 4.3, unter Einhaltung der Be-
dingung, den Regularisierungsparameter
nicht groß werden zu lassen und konkur-
rierend dazu die Standardabweichung so
gering wie möglich zu halten [43]. Dabei
wurde α̃ zu 0,6 bestimmt, σ̃W resultiert zu
1,46·106 A2/m2. Bei der Auswertung der
Magnetisierungskurven des EMG-Fluids
konnten physikalisch konsistente Größen-
verteilungen nur dann erzielt werden,
wenn sowohl bei dem Regularisierungs-
parameter als auch der Standardabwei-
chung Werte angenommen wurden, die
dem 5- bis 10-fachen der Werte des APG-
Fluids entsprachen. Daher wurden die zu diesen Kurven gehörigen Größenverteilun-
gen mit der Chantrell-Methode bestimmt, siehe dazu Abbildung 4.2. Für das EMG-
Fluid nach der ersten Charakterisierung wurden dabei die Anpassungparameter zu
d̄C=11,6 nm und σ̃C=0,6 bestimmt, die zweite Charakterisierung ergab d̄C=9,8 nm
und σ̃C=0,34. Zwischen diesen beiden Charakterisierungsmessungen ist eine deut-
liche Änderung der Fluidzusammensetzung zu erkennen. Die Breite der Partikel-
größenverteilung wurde schmaler, der Anteil an sehr großen und auch sehr kleinen
Partikeln wurde deutlich geringer, die Partikelgrößen zwischen 7 nm und 13 nm
haben dabei an Gewicht gewonnen.









bestimmt werden. Für das APG-Fluid ergibt sich ein Durchmesser von 9,8 nm, für
das EMG I 10,4 nm und 10,1 nm für das EMG II. Diese Durchmesser gelten im
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Abb. 4.4: Pyromagnetischer Koeffizi-
ent des APG513A- und des EMG905 I-
Fluids berechnet aus fünf äquidistanten
Magnetisierungskurven zwischen 288 K
und 308 K.
Folgenden als maßgeblich.
Als letzte gemessene magnetische Eigen-
schaft ist in Abbildung 4.4 der Verlauf
des pyromagnetischen Koeffizienten für
APG513A und EMG905 gezeigt. Die Pa-
rameterbestimmung wurde für das EMG-
Fluid nach der oben beschriebenen Mess-
pause nicht wiederholt, da dieser Wert le-
diglich in einer groben Näherung in den
numerischen Untersuchungen thermodif-
fusiver Phänomene im 5. Kapitel einge-
setzt wird. Der allgemeine Verlauf der bei-
den Kurven zeigt aber deutlich ihre Ab-
hängigkeit, besonders des Kurvensätti-
gungswerts und des Maximums, von der
Volumenkonzentration des Fluids. Schwankungen bei den Messwerten, wie es bei
der EMG-Messung zu erkennen ist, treten im Wesentlichen durch experimentell be-
dingte Temperaturschwankungen im Fluid auf. In Tabelle 4.2 sind alle gemessenen
Daten in zusammengefasster Form notiert und werden so in alle sich anschließen-
den Berechnungsprozesse einfließen.
Tab. 4.2: Zusammenfassung der gemittelten Fluidparameter des EMG905-Fluids
und APG513A-Fluids, welche aus den magnetischen Eigenschaften bestimmbar
sind.
EMG905 I EMG905 II APG513A
φ [ ] 0,0867 0,1064 0,0663
dP [nm] 11,5 12,4 11,3
dPreg [nm] 10,4 10,1 9,8
Kmax [A/mK] 60,5 N/A 52,5
4.2 Rheologische Eigenschaften
Die Untersuchung der rheologischen Eigenschaften der verwendeten Ferrofluide
würde eigentlich die Abhängigkeit der Viskosität von Magnetfeld, Temperatur und
Volumenkonzentration beinhalten. Es wird jedoch davon ausgegangen, dass die
Viskosität der Fluide, wie von Engler [16] beschrieben, im Wesentlichen als vom
Magnetfeld unabhängig betrachtet werden kann. Der sogenannte magnetoviskose
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Effekt, der diese Magnetfeldabhängigkeit der Fluidviskosität beschreibt [4], tritt hier
nicht oder nur unbedeutend auf. Aus diesem Grund wird die dynamische Viskosität
η nur im magnetfeldfreien Fall mittels eines Rotationsrheometers Anton Paar (Physi-
ca MCR301) bestimmt. Dazu wird eine Kegel-Platte-Geometrie (CP50-1) verwendet
wie in Abbildung 2.9 im 2. Kapitel beschrieben.
Die Rotationsversuche wurden scherratengesteuert durchgeführt. Dazu wurden ins-
gesamt 25 Messpunke à 30 s bei Scherraten zwischen 1 s−1 und 100 s−1 aufgenom-
men. Die Unterteilung der Scherraten erfolgte äquidistant. Die Versuchstemperatur
wurde vor der Platzierung des Fluidvolumens von 0,57 ml eingestellt. Nach der Po-
sitionierung des Ferrofluids wurde im Fall des APG513A eine Fluidheizzeit von 5 min
und im Fall des EMG905, wegen des flüchtigen Leichtbenzins als Trägerflüssigkeit,
eine Heizzeit von 3 min realisiert. In Anlehnung an die im 5. Kapitel beschriebe-
nen Versuche zur Thermodiffusion wurden die Fließkurven bei 291 K, 298 K und
305 K aufgenommen. Diese Temperaturen entsprechen den Wandtemperaturen der
Fluidzelle sowie der mittleren Temperatur in der Thermodiffusionszelle.
Bei den Versuchen wurde darauf geachtet, dass für jede Betriebstemperatur min-
destens drei verwendbare Fließkurven von mindestens zwei unterschiedlichen Fluid-
samples detektiert werden konnten. Schwankungen bei der Bestimmung der Vis-
kosität rühren dabei von geringen Schwankungen in der untersuchten Fluidmenge
her: zum einen bedingt durch die Flüchtigkeit der Trägerflüssigkeit, zum anderen
durch die Fluidtemperatur. Diese Messunsicherheit tritt durch die Labortemperatur
auf, denn Schwankungen bei dieser können sich unmittelbar in der Fluidtempera-
tur niederschlagen und somit die gemessene Viskosität beeinflussen. Daher wird
bei der Darstellung der Fließkurven des EMG905 I, EMG905 II und des APG513A in
Abhängigkeit von der Scherrate in den Abbildungen 4.5 und 4.7 eine Spannweite
der Schubspannung je Messpunkt angegeben. Bei der Darstellung der Viskosität in
Abhängigkeit von der Temperatur in den Abbildungen 4.6 und 4.8 wiederum wird
die Standardabweichung der Viskosität über alle Messpunkte je Temperaturniveau
als Fehler angegeben.
Bei den Fließkurven im betrachteten Beanspruchungsbereich kann das erwartete
Newtonsche Verhalten der Fluide bestätigt werden. Alle gemessenen Kurven weisen
eine konstante Steigung auf, welche mit der Temperatur absinkt, siehe dazu Glei-
chung 2.15. Die Messfehler aus der Spannweite der Messungen sind sehr gering.
Es ist zu erkennen, dass die Fehler bei der APG-Messung etwas geringer sind als
bei der EMG-Messung. Der Grund hierfür ist in der Trägerflüssigkeit des EMG zu su-
chen. Das Leichtbenzin ist sehr flüchtig und gleichzeitig sehr niedrigviskos, was die
Messungen erschwert. Betrachtet man die gemessenen Viskositäten in den Abbil-
dungen 4.6 und 4.8 fällt eben dieser Punkt erneut auf. Die Fehler der EMG-Messung
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Abb. 4.5: Fließkurven des EMG905 bei 291 K, 298 K und 305 K. Die Fehler resul-
tieren aus der Spannweite der über 3 Messungen bestimmten Spannung.

























Abb. 4.6: Temperaturabhängige Viskosität des EMG905-Fluids unter Angabe der
Ausgleichskurve nach Gleichung 2.15.















Abb. 4.7: Fließkurven des APG513A bei
293 K, 298 K und 305 K. Die Fehler re-
sultieren aus der Spannweite der über 3
Messungen bestimmten Spannung.











Abb. 4.8: Temperaturabhängige Visko-
sität des APG513A-Fluids unter Anga-
be der Ausgleichskurve nach Gleichung
2.15.
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als Standardabweichung über alle Messpunkte hinweg sind deutlich größer als die
der APG-Messung und die Viskosität des APG- ist um mehr als eine Größenordnung
größer als die des EMG-Fluids. Des Weiteren lässt sich direkt die Viskositätsernied-
rigung durch die Temperaturerhöhung erkennen.
Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt zu den magnetischen Eigenschaften er-
läutert, wurde das EMG905-Fluid nach einer viermonatigen Messunterbrechung neu
charakterisiert. Durch die Erhöhung der Partikelvolumenkonzentration wurden neue
Fließkurven unter der Erwartung einer Erhöhung der Viskosität aufgenommen. In
der Abbildung 4.6 sind sowohl die Fließkurven für drei unterschiedliche Tempe-
raturen (293 K, 298 K, 305 K) als auch der daraus resultierende Viskositätsver-
lauf mit der Temperatur abgebildet. Eine Messung für 291 K konnte aufgrund von
Schwankungen bei der Laborraumtemperatur nicht ausgewertet werden. Die Vis-
kosität zwischen den beiden EMG-Messungen hat sich um etwa ein Drittel erhöht,
womit auch die Erhöhung der errechneten Trägerflüssigkeitsviskosität nach Glei-
chung 2.17 einhergeht. Da sich zudem die Partikelgrößenverteilung aufgrund einer
Kombination aus Fluidverdunstung und flaschenbodennahem Fluid verändert hat,
siehe dazu Abbildung 4.2, werden die mit dem Fluid zu diesem Zeitpunkt durchge-
führten Versuche auf Basis dieser neuen Charakterisierung ausgewertet.
Ein Vergleich aller fluidspezifischen rheologischen Parameter findet sich in Tabel-
le 4.3. Die Trägerflüssigkeitsviskosität, welche in der Tabelle angegeben ist, wurde
nach Gleichung 2.17 unter Kenntnis der Volumenkonzentration der Partikel (siehe
Tabelle 4.2) bestimmt. Die gemessenen Daten aus den Tabellen 4.2 und 4.3 bilden
den Ausgangspunkt für die Untersuchungen zur Diffusivität der Fluide.
Tab. 4.3: Viskositäten der Fluide EMG905 und APG513A und die aus den tempe-
raturabhängigen Fließkurven resultierenden Fitparameter der Andrade-Gleichung
2.15.
EMG905 I EMG905 II APG513A
η0 [Pas] 4,03·10−5 1,08·10−5 5,70·10−7
−EA/R [K] 1672,6 2171,6 3761,6
η (T=291 K) [mPas] 12,5 N/A 232,3
η (T=293 K) [mPas] N/A 17,8 N/A
η (T=298 K) [mPas] 11,2 15,7 173
η (T=305 K) [mPas] 9,6 13,3 128,4
ηCL (T=298 K) [mPas] 8,7 11,8 142,5




Unterschiedliche Methoden zur Beschreibung der Diffusivität wurden im 2. Kapi-
tel dieser Arbeit vorgestellt, wo bereits zu erkennen war, dass ein einheitliches
Konzept weder im magnetfeldfreien noch im magnetfeldabhängigen Fall gefunden
werden kann. Zudem sind bis zur Fertigstellung dieser Arbeit Versuche, den Diffu-
sionskoeffizienten aus dem Rehomogenisierungsprozess der Fluide im Anschluss an
die thermisch getriebene Separation zu bestimmen, ungenau geblieben (siehe An-
hang B). Beim Rückschalten von einem Temperaturgradienten auf eine homogene
Temperatur geht die thermisch stabile Schichtung des Fluids verloren und reine Kon-
vektion kann initiiert werden. Zu dieser Argumentation passend wurden Messsignale
detektiert, die die Intensität der Diffusion aufgrund des Konzentrationsgradienten
übersteigen. In zukünftigen Experimenten muss überprüft werden, inwieweit dieser
konvektive Prozess zeitabhängig abklingend ist und welchen Einfluss die Größe des
Konzentrationsgradienten zu Beginn der Rehomogenisierung aufweist.
Um die experimentellen Untersuchungen zur Thermodiffusion dennoch physikalisch
konsistent auswerten zu können, werden hier die Koeffizienten vorgestellt, welche
anschließend einheitlich in die Auswertung der Separationsversuche der Fluide ein-
fließen. Gestützt wird die Auswahl im Wesentlichen auf die Literatur [21, 23, 54–
57]. Für kolloidale Suspensionen und deren Diffusivität bei thermischer Diffusion
beschränken sich einige Autoren [54–57] auf die Diffusion beschrieben durch Bat-
chelor [53]. Ein möglicher Ansatz ist es, den Diffusionskoeffizienten in Anlehnung
an Einstein [52] auf Basis der Ferrofluidviskosität zu bestimmen. Die Konzentration
des Fluids findet dabei Berücksichtigung über diese Viskosität.
Unter Vernachlässigung der Konzentration und somit unter Anwendung der Einstein-
schen Diffusion eines Partikels gemäß Gleichung 2.18 ergibt sich der Diffusionsko-
effizient DE für APG513A zu 2,23·10−13 m2/s, für EMG905 I zu 3,48·10−12 m2/s
und für EMG905 II zu 2,63·10−12 m2/s. Ersetzt man in Gleichung 2.18 die Träger-
flüssigkeitsviskosität durch die konzentrationsabhängige Viskosität des betrachte-
ten Fluids ergeben sich die Diffusionskoeffizienten für das APG-Fluid und die beiden
EMG-Fluide zu 1,87·10−13 m2/s, 2,75·10−12 m2/s und 1,97·10−12 m2/s. Mit stei-
gender Konzentration sinkt die Diffusivität im Vergleich zum Diffusionskoeffizienten
DE. Nach dem Batchelor-Ansatz [53] steigt die Diffusivität mit der Konzentration
und es ergeben sich folgende Werte für die drei Fluide: APG513A: 2,44·10−13 m2/s,
EMG905 I: 3,92·10−12 m2/s, EMG905 II: 3,04·10−12 m2/s. Die Berechnung der Koef-
fizienten wurde aus den Fluidparametern bei 298 K vorgenommen. Dies ist die mitt-
lere Temperatur der Thermodiffusionsmesszelle während der Separationsversuche.
Zudem wurde der Partikeldurchmesser aus der Weser- beziehungsweise Chantrell-
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Abb. 4.9: Magnetfeldabhängige Ände-
rung des Diffusionskoeffizienten für eine
Magnetfeldausrichtung senkrecht, be-
ziehungsweise parallel zur Diffusions-
richtung der Nanopartikel der Fluide
APG und EMG basierend auf einer Theo-
rie nach Blums et al. [3, 58].
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Abb. 4.10: Magnetfeldabhängige Ände-
rung des Diffusionskoeffizienten für eine
Magnetfeldausrichtung senkrecht, be-
ziehungsweise parallel zur Diffusions-
richtung der Nanopartikel der Fluide
APG und EMG basierend auf einer Theo-
rie nach Morozov [55].
Methode und eine Tensidschichtdicke von 2 nm verwendet.
Zur Bestimmung der magnetfeldabhängigen Diffusionskoeffizienten in beiden Feld-
ausrichtungen werden hier nur die Ansätze nach Blums et al. [58] und Morozov [55]
betrachtet. Ähnlich zu der Abbildung 2.5 in Kapitel 2 sind hier in den Abbildungen
4.9 und 4.10 die beiden Ansätze mit den Fluiddaten der in dieser Arbeit untersuch-
ten Fluide ausgewertet: T=298 K, Md=450 kA/m, λ=0,15 W/mK, λP=1 W/mK und
µ=2,8. Für die Volumenkonzentration und den Partikeldurchmesser wurden auch
hier die Daten aus Tabelle 4.2 verwendet. Im Ansatz nach Morozov [55] konnten
die Suszeptibilitäten der Fluide APG513A, EMG905 I und EMG905 II experimentell
zu χ={1,05; 1,47; 2,26} und χi={0,67; 1,05; 1,18} bestimmt werden.
Betrachtet man in Abbildung 4.9 die Ergebnisse nach den theoretischen Ansätzen
von Blums, fällt auf, dass die Änderung des Diffusionskoeffizienten relativ zur ma-
gnetfeldfreien Diffusion wie bereits im zweiten Kapitel beschrieben bei einer Feld-
richtung parallel zur Diffusionsrichtung im Vergleich zum Nullfeldfall ansteigt und
bei senkrechter Ausrichtung abfällt. Allerdings werden bei der senkrechten Ausrich-
tung Werte von ∆DBl⊥DB = Dm⊥ < −1 erreicht, welche nur dann möglich sind, wenn
DBl⊥ als Blumsscher Diffusionskoeffizient negativ wird. Dieser Fall ist jedoch phy-
sikalisch unsinnig. In Abbildung 4.10 nach Morozov [55] ist die relative Änderung
des Diffusionskoeffizienten mit dem Magnetfeld für konzentrierte Fluide aufgetra-
gen. Als erstes fällt auf, dass im senkrechten Feldfall
∆DMk⊥
D > −1 gilt und somit
die berechneten Werte physikalisch konsistent sind. Zudem zeigen die Verläufe der
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relativen Änderung des Diffusionskoeffizienten für die Fluide für beide Feldausrich-
tungen den bereits aus Abbildung 2.5 erwarteten Verlauf. Bei den beiden EMG905-
Fluidproben ist dabei die Verstärkung der Diffusion bei paralleler Ausrichtung größer
als die Schwächung bei senkrecht zum Diffusionsstrom gerichtetem Feld. Bei dem
APG513A-Fluid ist die Tendenz umgekehrt, jedoch deutlich schwächer ausgeprägt.
Zusammenfassend sind alle Fluiddaten bezogen auf die Diffusivität der Flüssigkei-
ten in Tabelle 4.4 dargestellt. Bei den Untersuchungen zum Soret-Koeffizient im
folgenden Kapitel wird auf diese Daten entsprechend Bezug genommen.
Tab. 4.4: Zusammenstellung der Diffusionskoeffizienten des EMG- und APG-Fluids.
EMG905 I EMG905 II APG513A
DE [m2/s] 3,48·10−12 2,63·10−12 2,23·10−13
DEmod [m
2/s] 2,75·10−12 1,97·10−12 1,87·10−13
DB [m2/s] 3,92·10−12 3,04·10−12 2,44·10−13
∆DBl∥
DB
= Dm∥ (H=320 kA/m) 3,65 3,95 2,36
∆DBl⊥
DB
= Dm⊥ (H=320 kA/m) -1,97 -2,13 -1,27
∆DMk∥
D (H=320 kA/m) 0,78 0,62 0,35
∆DMk⊥
D (H=320 kA/m) -0,29 -0,42 -0,43
ImModell zur Anisotropie des Diffusionskoeffizienten [55] sind Dipol-Dipol-Wechsel-
wirkungen zwischen den Fluidpartikeln berücksichtigt. Bei einer vollständigen Aus-
richtung der Teilchen im Feld (Abbildung 4.11) kann diese in den hier untersuch-
ten Fluiden sehr schwache Wechselwirkung dennoch zu einer zeitlich begrenzten,
schwachen Nahordnung der Partikel führen. In Abbildung 4.11 ist diese mit einer
gestrichelten Ellipse gekennzeichnet. Sie begünstigt die Diffusion bei parallel aus-
gerichtetem Feld und schwächt sie im senkrecht ausgerichteten Feld [55, 115].
Abb. 4.11: Schematische Darstellung der Diffusion, graue Pfeile entsprechen der
Magnetfeldrichtung, der zentrale blaue Pfeil der Diffusionsrichtung, Partikel sind im
Feld ausgerichtet und zeigen eine temporäre Nahordnung (gestrichelte Ellipse).

5 Untersuchungen zum thermodiffusiven
Fluidtransport
Um die thermodiffusiven Prozesse in Ferrofluiden umfassend zu beschreiben, sind
neben Messungen des Soret-Koeffizienten in einer horizontalen Thermodiffusions-
zelle, analytische und numerische Auswertungen vorgenommen worden. Da sowohl
Experiment als auch Theorie für den magnetfeldfreien und magnetfeldabhängigen
Fall untersucht wurden, gliedern sich die Abschnitte dieses Kapitels entsprechend,
wobei zuerst auf das Experiment Bezug genommen wird.
5.1 Experimentelles Setup zur Messung des Diffusions-
stroms
5.1.1 Horizontale Thermodiffusionsmesszelle
Nachdem bereits im dritten Kapitel dieser Arbeit die Vor- und Nachteile der unter-
schiedlichen Messmethoden zur Detektion des Soret-Koeffizienten erläutert wurden,
wird hier nun die horizontale Thermodiffusionszelle, welche in Anlehnung an [23]
konstruiert wurde, erläutert. In Abbildung 5.1 (a) ist zunächst ein Schnitt durch
die gesamte Zelle dargestellt. Ober- und unterhalb der eigentlichen mit Ferrofluid
gefüllten Zelle (3) mit dem Durchmesser dZ=10 mm befinden sich die Wasserbä-
der (1), die den Temperaturgradienten auf die Fluidzelle aufprägen. Geteilt sind das
obere und untere Fluidreservoir durch ein doppellagiges Gitter (2). Dessen Höhe
hG=1,5 mm (Abbildung 5.1 (b)) führt dazu, dass die magnetische System-Rayleigh-
Zahl, beschrieben in Gleichung 3.2, deutlich geringer ist als für die gesamte Zelle
mit der Höhe hZ=14 mm. Diese Höhenreduktion verhindert das Überschreiten der
kritischen Rayleigh-Zahl, welche thermomagnetische Konvektion im Fall von ma-
gnetfeldabhängigen Experimenten antreiben könnte. Die Sensorspulen (4) detek-
tieren die integralen Konzentrationen cun und cob der Fluidkammern.
Zur Temperierung der Wasserbäder stehen drei Umwälzthermostate (SC100-A28
(Fisher Scientific), Thermo Haake D30-K20) mit unterschiedlichen Kreisläufen zur
Verfügung. Ein Kreislauf versorgt dabei gleichzeitig beide Wasserbäder und dient
dazu, vor Versuchsbeginn die homogene Anfangstemperatur T0=298 K einzustel-
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(a) (b)
Abb. 5.1: Horizontale Thermodiffusionsmesszelle (a) nach [23]: 1: temperieren-
de Wasserbäder, 2: Gitter zur Verhinderung von thermomagnetischer Konvektion,
3: Fluidzelle, 4: Sensorspulen zur Detektion der Konzentration der Nanopartikel.
Vergrößerte Ansicht (b) der Fluidzelle mit den relevanten physikalischen Größen
Temperatur, Konzentration und Höhe der Zelle und des Gitters.
len. Die anderen beiden Kreisläufe versorgen je ein Wasserbad, oben mit Tob=305 K
und unten mit Tun=291 K. Zwischen den Kreisläufen wird während des Experiments
entsprechend umgeschaltet. Eine grafische Darstellung der Wasserkreisläufe findet
sich im Anhang A.1.
Die Induktivitäten und Widerstände der beiden Sensorspulen werden zeitversetzt
um 10 s mit Hilfe einer LCR Messbrücke (Agilent HP4284A, Agilent 4263B) einmal
pro Minute bestimmt. Der zeitliche Versatz wird dabei über ein Keithley Digitalmul-
timeter (Keithley 2000) geregelt. Die beiden Spulen sind in 4-Leiter-Technik auf
der Scannerkarte (Keithley Modell 2000-SCAN) des Digitalmultimeters angeordnet.
Das Auslesen der Kanäle wird dann von der Messbrücke übernommen und die Da-
ten werden über einen GPIB-Anschluss an einen Messrechner und ein dort laufendes
LabVIEW Programm (National Instruments) übergeben. Auch das Digitalmultime-
ter wird über einen GPIB-Anschluss angesteuert. Die Daten im Messrechner werden
sowohl in einer Messdatei abgespeichert als auch parallel zur Messung grafisch aus-
gewertet. Die Messbrücke wird dabei mit 10 mA bei 1 V Spannung betrieben, die
Messfrequenz liegt bei 10 kHz. Der Messschaltplan kann im Detail im Anhang A.2
eingesehen werden.
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Bei den Messungen im Magnetfeld wird die Thermodiffusionszelle entweder in dem
parallel oder senkrecht zum Temperaturgradienten ausgerichteten Elektromagne-
ten (Bruker B-E25) positioniert. Dabei wird darauf geachtet, dass die Fluidzelle zwi-
schen den Polschuhen vollständig mittig ausgerichtet ist. Damit wird gewährleistet,
dass sich das Ferrofluid in der Zelle genau im Sattelpunkt, also im polschuhaxialen
Minimum des erzeugten Feldes befindet. Das anliegende äußere Feld H0 wird mit
einem Gaussmeter vermessen (Brockhaus Messtechnik, Gaussmeter 460), wobei
die gewünschte Magnetfeldstärke auf halber Höhe der Zelle eingestellt wird. Fotos
sowohl von der Thermodiffusionszelle als auch ihrer Positionierung im Magnet fin-
den sich im Anhang A.3 und A.4.
Bei zwei Bauteilen in der Thermodiffusionszelle soll an dieser Stelle die vor Beginn
der Experimente durchgeführte Charakterisierung vorgestellt werden. Zum einen
war ein geeignetes Gitter für die Versuche auszuwählen. Bei diesem Bauteil handelt
es sich um das einzige im Aufbau, welches sich im Diffusionsstrom positioniert be-
findet. Zum anderen musste eine Dimensionierung der Sensorspulen vorgenommen
werden. Das Ziel dieser Auslegung war, je Spule ein möglichst hohes Messsignal zu
erhalten, das sich in möglichst engen Grenzen auf die Messung des magnetischen
Inhalts der jeweiligen Fluidkammer beschränken sollte.
Konvektionsverhinderndes Doppelgitter
Das Doppelgitter zur Verhinderung von thermomagnetischer Konvektion in der Ver-
suchszelle kann die Transportprozesse im Fluid unterschiedlich beeinflussen. Auf-
grund von unterschiedlichen Wärmeleitfähigkeiten λ und relativen magnetischen
Permeabilitäten µr zwischen Fluid und Gitterwerkstoff können die daraus resultie-
renden Gradienten in Temperatur und Magnetfeld am Gitter Mikrokonvektion treiben
Abb. 5.2: Hellfeldaufnahme des Mes-
singgitters.
[116]. Aus diesem Grund wurden für die
Versuchsdurchführungen zwei wesentlich
unterschiedliche Gitterwerkstoffe ausge-
wählt. Zum einen wurde Messing mit
einer hohen Wärmeleitfähigkeit und ei-
ner hohen relativen Permeabilität ge-
wählt, zum anderen zwei Polymere (Po-
lyamid (Nylon) und Polyester) mit zwei
jeweils niedrigen Kennwerten. In Tabelle
5.1 sind die geometrischen und physika-
lisch relevanten Parameter zusammenge-
fasst. Die geometrischen Gitterparame-
ter wurden mikroskopisch bestimmt und
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Tab. 5.1: Gitterparameter der Polymer- und Messinggitter.
Nylon Polyester Messing
Fäden/cm 79,6 76,28 76,7
Porenweite [µm] 86,7 66,7 80,2
dFaden [µm] 38,9 64,4 50,1
Porosität [%] 47,6 25,9 37,9
λ [W/mK] 0,3 0,04 120
µr [ ] 1 1 1,3
stimmen mit den Herstellerangaben, so diese vorliegen, überein. In Abbildung 5.2
ist das genannte Messinggitter abgebildet. Die Aufnahmen entstanden an einem
Axio Imager (Zeiss) Mikroskop im Hellfeld. In Abbildung 5.3 sind Dunkelfeldauf-
nahmen der zwei Polymergitter zu sehen. Diese Bilder wurden an einem Axiotech
(Zeiss) Mikroskop bei einer 200fachen Vergrößerung erstellt.
Neben den Mikroskopaufnahmen wurde für das Polyestergitter eine Werkstoffbe-
stimmung mittels Säuretestschema nach [117] durchgeführt, da weder der Herstel-
ler bekannt war, noch Angaben zum Material vorlagen. Das Polyamidgitter wurde bei
Abb. 5.3: Dunkelfeldaufnahme des Polyestergitters (a) und Polyamidgitters (b).
dem amerikanischen Hersteller Structure Probe, Inc. beschafft. Die Polyestergitter
stammen aus einer Mustersammlung des Instituts für Textilmaschinen und textile
Hochleistungswerkstofftechnik, TU Dresden. Die Metallgitter wurden alle über einen
deutschen Hersteller bezogen, Spörl KG, Präzisionsdrahtweberei. Sie stammen aus
einer früheren studentischen Arbeit [118].
Auslegung der Sensorspulen
Das für die indirekte Bestimmung des Soret-Koeffizienten aufgenommene Messsi-
gnal ist, wie bereits beschrieben, die Induktivität der Sensorspulen. Diese ist abhän-
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Abb. 5.4: Rotationssymmetrische Abbil-
dung der Spulen und des Fluidvolumens
bis zur Mittelachse. Durch das zeitver-
setzte Schalten der Spulen im Experi-
ment wird das Magnetfeld nur für ei-
ne Spule simuliert (Comsol Multiphy-
sics). Entwicklung der z-Komponente
des Magnetfelds über dem Ferrofluid-
volumen bei einem Spuleninnendurch-
messer dS=12 mm, vierlagig gewickelt
mit Kupferdraht dCu=0,2 mm.
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Abb. 5.5: Relative Magnetfeldstärke
einer Sensorspule in der zentralen
Fluidzellenachse bei unterschiedlichen
Spulendurchmessern und -wicklungen.
Rot: Position der Fluidzelle; gestrichelt
blau: Position der unteren Sensorspu-
le; gestrichelt grün: Position der obe-
ren Sensorspule. Je kleiner der Spulen-
durchmesser, je stärker fällt das Ma-
gnetfeld zu den Spulenrändern hin ab.
Die Anzahl der Lagen hat nur eine Aus-
wirkung auf die maximal erreichbare
Feldstärke.
gig von der Menge an magnetischem Material innerhalb der Spule, beziehungsweise
innerhalb des von der Spule bei anliegendem Strom aufgespannten Magnetfelds.
Um möglichst definiert mit der unteren Sensorsspule nur die Partikelkonzentrati-
on der unteren Fluidkammer zu messen, muss die Spule so konzipiert sein, dass
das Magnetfeld zu den Spulenrändern hin stark abfällt. Abhängig ist die Geome-
trie des Felds von dem Spulendurchmesser. Neben diesem Effekt kann die absolute
Magnetfeldstärke und somit die Höhe des Messsignals durch die Anzahl der Spu-
lenwicklungen beeinflusst werden. Je größer die Wicklungszahl, desto größer ist
auch die Feldstärke. Zur Dimensionierung der Spulen wurde eine Simulation ih-
rer Magnetfelder in Comsol Multiphysics Modelling durchgeführt. In Abbildung 5.4
ist die z-Komponente der Magnetfeldstärke in einer Spule dargestellt. Da die An-
ordnung rotationssymmetrisch ist, genügt die zweidimensionale Darstellung vom
Spulenaußendurchmesser bis zur Mittelachse. Eine Wechselwirkung zwischen den
Spulen ist hier nicht untersucht, da die Spulen im Experiment zeitversetzt geschal-
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tet werden. In Abbildung 5.5 sind die simulierten Magnetfeldstärken entlang der
Mittelachse der Fluidzelle gezeigt. Variiert wurden bei den Simulation sowohl der
Spuleninnendurchmesser als auch die Anzahl der Lagen. In der Abbildung wurden
die Magnetfeldstärken auf ihr Maximum normiert aufgetragen, was erkennen lässt,
dass eine Reduktion des Durchmessers zu einem steileren Gradient im Feld führt.
Die Anzahl der Lagen bei unverändertem Durchmesser haben keinen Einfluss auf
den Verlauf der relativen Feldstärke, sondern nur auf den Absolutwert. Für die Ver-
suche wurde eine Spulenkonfiguration bei einem Innendurchmesser von 12 mm,
vierlagig gewickelt mit einem Kupferdraht der Stärke 0,2 mm gewählt.
5.1.2 Vorversuche zur Charakterisierung der Messzelle
Im Vorfeld der Separationsexperimente ist es notwendig, den im vorangegangenen
Abschnitt beschriebenen Versuchsaufbau zu charakterisieren und geeignete Ver-
suchsbedingungen zu bestimmen. Als geeignet werden Parameter erachtet, die zu
einer technisch gut realisierbaren Gesamtmesszeit führen. Das Messsignal sollte,
um Rauscheinflüsse klein zu halten, verhältnismäßig groß gewählt werden.























Abb. 5.6: Messverlauf in Phase I-IV.
Phase I: leere Zelle, homogene An-
fangstemperatur T0; Phase II: leere Zel-
le, Temperaturgradient; Phase III: be-
füllte Zelle, homogene Anfangstempe-
ratur T0; Phase IV: Separationsprozess,
befüllte Zelle, Temperaturgradient.
Zunächst wird jedoch in Abbildung 5.6
anhand des Verlaufs des Induktivitäts-
messsignals bei der Separation die Durch-
führung der Versuche erläutert. Wie be-
reits beschrieben werden die Induktivi-
tät und der Widerstand der Spulen als
Messsignal zeitlich versetzt einmal pro Mi-
nute detektiert. Zunächst ist dabei die
Fluidzelle leer. Es wird die homogene An-
fangstemperatur so lange an die Zelle an-
gelegt, bis stationäre Messsignale aufge-
nommen werden (Phase I). Dann wird
an die leere Zelle der gewünschte Tem-
peraturgradient angelegt (Phase II) auch
hier läuft der Prozess bis zu stationären
Spulenparametern. Anschließend wird die
Zelle mit Ferrofluid befüllt. Erneut wird in
Phase III die homogene Anfangstempera-
tur eingestellt. Damit wird sichergestellt, dass zu Beginn der Separation in Phase
IV beim Hinzuschalten des Temperaturgradienten das Abkühlen und Heizen der bei-
den Fluidkammern symmetrisch verläuft. Phase IV als eigentliche Separation wird
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rund 72 Stunden durchgeführt. Je nach Güte des Messsignals kann während des
Versuchs die Messdauer jeder Phase individuell festgelegt werden.
Die Charakterisierung der Messzelle gliedert sich in fünf Bereiche: Bestimmung der
Temperaturverteilung, Auswahl eines geeigneten Messfluids und eines geeigneten
Temperaturgradienten, Einfluss des Doppelgitters auf die Diffusion und des Magnet-
felds auf die Sensorspulen.
Temperaturprofil der Fluidzelle
Abb. 5.7: Fluidzelle mit fünf Thermisto-
ren für die Bestimmung der Temperatur-
verteilung in der Zelle.


































Abb. 5.8: Temperaturverlauf (Phase
III, IV) in der Fluidzelle und daraus
über Regression bestimmter grad(T ) bei
∆T=14 K über einer Höhe von 10 mm.
Offene Symbole: absolute Temperatur,
volle Symbole: grad(T ).
Die Bestimmung der Temperaturvertei-
lung in der Zelle wird über Thermistoren
(temperatursensitive Widerstände) vor-
genommen. Dazu wird ein an die Mess-
aufgabe angepasster Spulengrundkörper
mit insgesamt fünf auf Umfang und Höhe
der Zelle verteilten Thermistoren verwen-
det. Drei dieser Sensoren befinden sich in
einem Abstand von 1,2 mm höhengestaf-
felt, zwei zusätzliche befinden sich in der
Ebene des gitternahen Thermistors um
jeweils 120° versetzt. Der Spulengrund-
körper ist 10 mm hoch und somit rund
4 mm kürzer als die Fluidzelle der Sepa-
rationsversuche und besitzt einen Innen-
durchmesser von 10 mm. Die Wandstärke
beträgt 6 mm. Diese wurde gewählt, um
die Thermistoren in die Wand einkleben
zu können. Die Messköpfe der Tempera-
tursensoren ragen rund 1 mm in das Zel-
leninnere hinein. In Abbildung 5.7 ist die-
se Temperaturmesszelle dargestellt. Die
Sensoren befinden sich nur auf einer Sei-
te der Zelle. Um das gesamte Tempera-
turprofil aufzunehmen, muss daher der
Versuch ein zweites Mal mit gedrehter
Zelle durchgeführt werden.
Im Unterschied zum allgemeinen Separationsversuch wird als Messsignal der Tem-
peraturbestimmung der Widerstand der Thermistoren detektiert. In Abbildung 5.8
ist das Ergebnis dieser Messung bei einer anliegenden Temperaturdifferenz von 14 K
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dargestellt. Diese Temperaturdifferenz soll in den Separationsversuchen realisiert
werden. Die offenen Symbole der Grafik geben die absoluten Temperaturen der
Thermistoren wieder. Die drei in einer Ebene detektierten Temperaturen werden
dabei über ihren Mittelwert und die Streuung um diesen dargestellt. Die Streuung
bewegt sich im Bereich von ±0,1 K, woraus zu schließen ist, dass über den Umfang
der Zelle die Temperatur konstant ist. Die vollen Symbole stellen den aus diesen
Temperaturdaten über eine Regressionsrechnung bestimmten Temperaturgradien-
ten über der Zelle dar. Die parallel verlaufenden Temperaturschwankungen in den
Einzeltemperaturen können auf Temperaturschwankungen im Labor zurückgeführt
werden. Diese schlagen sich in dieser Darstellung auch auf den Temperaturgradi-
enten nieder, was aber auf die zeitlich verschobene Bestimmung der Temperaturen
in der oberen und unteren Fluidkammer zurückgeführt werden kann.
Neben dem Temperaturgradienten wurde die mittlere Temperatur der Zelle während
des gesamten Versuchsverlauf detektiert. Dazu wurde die geteilte, mit Sensorspu-
len umwickelte Fluidzelle verwendet. Im Zwischenraum des Doppelgitters wurde ein
Thermistor so positioniert, dass er radial auf Höhe des Zellmittelpunkts die Tempe-
ratur messen konnte. Durch die Einbettung im Doppelgitter kann die Höhenposi-
tionierung um maximal 0,5 mm von der geometrischen Zellenmitte abweichen. Bei
dieser 14 mm hohen Zelle wurden im oberen Wasserbad 32 °C im unteren 18 °C an-
gelegt, die daraus bestimmte mittlere Temperatur der Zelle betrug T0=297,3±0,2 K.
Für die genannte Temperatur werden im Folgenden die Fluidparameter bestimmt,
welche in die Berechnung des Soret-Koeffizienten eingehen.
Auswahl Messfluid

















 EMG905  APG513A
 Trägerflüssigkeit EMG
Abb. 5.9: Relative Induktivitätsdifferenz
(Lunr − Lobr) für EMG905, APG513A und
Leichtbenzin bei grad(T )=1 K/mm.
Unter der Vorgabe ein möglichst großes
Messsignal in den beschriebenen 72 Stun-
den Separationsprozess (Phase IV) zu er-
langen, wurden zwei vergleichende Ver-
suche mit EMG905 und APG513A durch-
geführt. In Abbildung 5.9 sind beide rela-
tiven Induktivitätsverläufe LunLunt=0 s
− LobLobt=0 s
aus Phase IV bei einem Temperaturgra-
dienten von ∆T∆z=1 K/mm abgebildet. Die
Induktivitätssignale wachsen linear mit
der Zeit und das maximal erreichte Signal
des Fluids EMG905 ist etwa um einen Fak-
tor 10 größer als das Signal des APG513A-
Fluids im gleichen Zeitraum. Die dritte in
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der Abbildung gezeigte Kurve entspricht dem Induktivitätssignal bei einer Sepa-
rationsmessung mit der Trägerflüssigkeit des EMG905-Fluids. Diese enthält keine
Partikel und zeigt daher, dass eventuelle Temperatureinflüsse auf die Sensorspulen
von unerheblicher Größe für das Separationssignal sind.
Mit diesen Versuchen kann nachgewiesen werden, dass zum einen die zur Aus-
wertung der Separation verwendete Gerade nach Gleichung 3.21 zulässig, und
dass zum anderen deren Anstieg direkt proportional zum Diffusionskoeffizienten
des Fluids ist. Im 4. Kapitel dieser Arbeit wurde bereits gezeigt, dass aufgrund der
unterschiedlichen Viskositäten der beiden Fluide der Diffusionskoeffizient des EMG-
rund einen Faktor 10 größer ist als der des APG-Fluids, siehe dazu Tabellen 4.3 und
4.4. Die deutlich höhere Diffusivität des EMG905-Ferrofluids begünstig eine stärke-
re Separation in der gegebenen Zeit. Bei diesem EMG-Fluid handelt es sich zudem
um das Fluid, mit welchem Engler [16] eine Unterdrückung der Konvektion gemes-
sen hat. Aus diesen beiden Gründen werden alle weiteren Separationsversuche mit
diesem Fluid durchgeführt.
Abhängigkeit der Separation vom Temperaturgradienten
Aus der die Separation beschreibenden Gleichung 3.21 geht hervor, dass die




















Abb. 5.10: Separationskurven des
EMG905-Fluids bei grad(T ): 1 K/mm,
0,75 K/mm, 0,5 K/mm.
absolute Höhe der normierten Konzen-
trationsdifferenz zwischen den Fluidkam-
mern linear mit dem Temperaturgradi-
enten anwächst. Um das zu überprü-
fen, wurden drei Separationskurven des
EMG905-Fluids bei Temperaturgradienten
von 0,5 K/mm, 0,75 K/mm und 1 K/mm
aufgenommen. Die Konzentrationsdiffe-
renz wird über die Induktivitätswerte der
Zelle im leeren (φ=0 Vol.%) und befüllten
Zustand (φ=8,67 Vol.%) bei anliegendem
Temperaturgradienten bestimmt. In Ab-
bildung 5.10 sind die resultierenden Se-
parationskurven aufgetragen und es ist
zu erkennen, dass die über den Messzeitraum maximal erreichten Konzentrations-
differenzen ausgehend von 0,5 K/mm tatsächlich im Verhältnis 2:3:4 stehen, was
einer linearen Abhängigkeit der Separation vom Temperaturgradienten entspricht.
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Abhängigkeit der Separation vom verwendeten Doppelgitter
Um den Einfluss des Doppelgitters sowohl in einem magnetfeldfreien als auch ma-
gnetfeldabhängigen Experiment zu überprüfen, werden Separationskurven des
EMG905-Fluids bei 1 K/mm einmal mit Messing- und einmal mit Nylongitter und
jeweils ohne Feld oder mit einer Feldstärke von H=320 kA/m in paralleler Feldaus-
richtung aufgenommen. Diese Daten, zu sehen in Abbildung 5.11, sind als normierte
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Abb. 5.11: Separationskurven des
EMG905-Fluids mit und ohne Magnet-
feld in Abhängigkeit von Messing-
und Nylon-Gitter; grad(T )=1 K/mm.
Schwarze und graue volle Symbo-
le: EMG905 I; rote volle Symbole:
EMG905 II; offene Symbole: EMG905 I.
Konzentrationsdifferenz über der Mess-
zeit aufgetragen. Für den Vergleich der
beiden magnetfeldfreien Messungen ist
anzumerken, dass die Messung mit Mes-
singgitter auf dem EMG905 I- (schwar-
ze Symbole) und die Messung mit Ny-
longitter auf dem EMG905 II-Fluid be-
ruht. Die hier dargestellten Daten für
EMG905 II (rote Symbole) wurden da-
her um den sich zwischen beiden Mes-
sungen veränderten Diffusionskoeffizien-
ten aus Tabelle 4.4 korrigiert, da dieser
unmittelbar die Steigung der Separati-
onskurve verändert und den Vergleich der
Daten sonst erschweren würde. Zudem
wurden für die beiden Messungen unter-
schiedliche Messbrücken verwendet, was
zu größeren Messwertschwankungen bei
der Nylon- gegenüber der Messingmessung führt. Ebenso liegt zwischen beiden
Versuchen der Bezug eines anderen Laborraums, welcher schwierigere thermische
Bedingungen aufweist. Unter diesen genannten Gegebenheiten kann davon aus-
Tab. 5.2: Soret-Koeffizient in Abhängigkeit des Werkstoffes des verwendeten Dop-
pelgitters.
grad(T ) [K/mm] ηCL [mPas] DB [m/s2] lZ [mm] ST [K−1]
Messing 1 8,7 3,9·10−12 6,2 0,169
Messing II 1 8,7 3,9·10−12 6,2 0,172
Nylon 1 11,8 3,0·10−12 6,2 0,140
Messing || 1 8,7 3,9·10−12 6,2 -0,152
Nylon || 1 8,7 3,9·10−12 6,2 -0,168
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gegangen werden, dass ein möglicher Einfluss des Gitterwerkstoffs im Bereich der
Messfehler der Anordnung liegt. Um dies zu visualisieren, ist für die EMG905 I-
Messung mit Messinggitter eine zweite Kurve (graue Symbole) dargestellt, welche
in der Steigung ebenso Abweichungen zur schwarzen Ausgangskurve aufweist. Zum
besseren Vergleich wurden für diese Kurven die Soret-Koeffizienten nach Gleichung
3.21 bestimmt und in Tabelle 5.2 dargestellt. Im parallel zum Temperaturgradienten
ausgerichteten Magnetfeld streuen die Messwerte stärker. Die sich in beiden Mes-
sungen ergebenden Soret-Koeffizienten, hier zunächst auf Basis eines konstanten
Diffusionskoeffizienten bestimmt, zeigen dennoch, dass eine Abhängigkeit vom Git-
terwerkstoff in Form von Mikrokonvektion nach [116] nicht nachgewiesen werden
kann.
Abhängigkeit der Sensorspuleninduktivität vom Magnetfeld












Abb. 5.12: Induktivitätsverlauf der un-
teren Sensorspule bei befüllter Fluid-
zelle und senkrecht positioniertem Ma-
gnetfeld mit 320 kA/m. Die roten Linien
markieren die absolute Spannweite der
Messpunkte ab dem vierten Punkt.
Die Messungen der Induktivitäten der
Sensorspulen im Magnetfeld bedingen ei-
ne Anpassung des Messablaufs. Da die
Detektion der Konzentration auf dem Ma-
gnetfeld der Sensorspulen basiert und
dieses sich in der Größenordnung 80 A/m
bewegt, während das äußere anliegende
Feld der Messungen zwischen 40 kA/m
und 320 kA/m liegt, muss zur korrekten
Erfassung der Induktivitäten das äuße-
re Feld ausgeschaltet werden. Alle drei
Stunden wird in der Versuchsphase IV
das Feld für zehn Minuten herunterge-
fahren, um die Induktivitäten und Wider-
stände aufzunehmen. Um dabei sicherzu-
stellen, dass der gemessene Effekt tat-
sächlich ausschließlich aus der Thermo-
diffusion stammt, sind zwei unterschiedliche Vorversuche durchzuführen. Zum ei-
nen wird die Spuleninduktivität bei konstanter Temperatur und anliegendem Ma-
gnetfeld bei 320 kA/m gemessen, zum anderen wird das Remanenzfeld der Ma-
gnetfeldspulen vermessen. Dieser zweite Versuch stellt fest, ob beim Ausschalten
des Magnetfelds und Messen mit den Sensorspulen ein Effekt durch die Remanenz
gegeben ist.
In Abbildung 5.12 ist für die untere Spule der Messzellenanordnung der Verlauf
der Induktivität bei befüllter Zelle in einem senkrecht ausgerichteten Magnetfeld
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 Spule oben  Spule unten
(a) relative Induktivität der Spulen (b) Remanenzfeld über der Zellenhöhe
Abb. 5.13: (a) Verlauf der relativen Induktivität der Sensorspulen, die roten Kästen
markieren jeweils die 10 min, in denen das äußere Magnetfeld ausgeschaltet ist. (b)
Verlauf des äußeren Magnetfelds (offene Symbole) und des Remanenzfelds (volle
Symbole) über der Thermodiffusionszelle, der rote Kasten markiert die Position des
Fluidcontainers.
der Stärke 320 kA/m über der Zeit aufgetragen. Es ist deutlich zu erkennen, dass
bei den ersten drei Messpunkten eine große Veränderung der Induktivität bestimmt
werden kann. Bei den nachfolgenden Messpunkten ist eine absolute Spannweite der
Werte von 0,1 µH zu erkennen. Diese ist deutlich geringer als die unter Separation
im magnetfeldfreien Fall detektierte Änderung der Induktivität einer Spule, welche
bei rund 1 µH liegt. Die somit aus dem Magnetfeld resultierenden Schwankungen
der Induktivität sind gegenüber dem erwarteten Messsignal vernachlässigbar.
Bei der Vermessung des Remanenzfelds des Magneten Bruker B E-25 wurde in pa-
ralleler Feldausrichtung die leere Zelle untersucht. In Abbildung 5.13 (a) ist der
Verlauf der relativen Induktivität der beiden Sensorspulen über der Zeit aufgetra-
gen. Im Abstand von drei Stunden wurde im Zeitraum eines Tages das Magnet-
feld für zehn Minuten heruntergefahren, um die tatsächliche Induktivität der leeren
Spule messen zu können. Drei Messzeiten sind mit den roten Kästen in der Ab-
bildung markiert. Es fällt auf, dass weder vor noch nach dem Magnetfeldschalten
eine Veränderung in der Induktivität zu erkennen ist. Parallel zu dieser Messung
wurde in den Abschaltphasen die Remanenzmagnetfeldstärke über der gesamten
Zellenhöhe von rund 14 cm vermessen. In Abbildung 5.13 (b) sind die über die drei
Messzyklen gemittelten Magnetfeldstärken während und nach der Abschaltung auf-
getragen. Der rote Kasten markiert die Position des Fluidcontainers. Zum einen fällt
auf, dass, obwohl die Zelle mittig zwischen den Polschuhen des Magneten positio-
niert ist, die Symmetrie der Feldverteilung leicht zum unteren Polschuh verschoben
ist. Zum anderen werden Remanenzfeldstärken von 1,5 kA/m detektiert. Diese ha-
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ben allerdings, wenn man Abbildung 5.13 (a) hinzuzieht, keine Auswirkung auf die
Sensorspulen.
5.1.3 Bestimmung des Fehlers des Soret-Koeffizienten
Der Fehler des Soret-Koeffizienten kann aufgrund des hohen zeitlichen Experimen-
tieraufwands der Separationsmessung nicht über eine statistische Auswertung des
Separationssignals ermittelt werden. Zudem muss zur Bestimmung des Koeffizi-
enten das Messsignal mit weiteren Fluidparametern umgerechnet werden. Jeder
dieser Parameter selbst ist fehlerbehaftet. Um eine Abschätzung des Fehlers vorzu-
















berechnet. Die Fehler der Fluidparameter sowie der Gesamtfehler für den Soret-
Koeffizienten im magnetfeldfreien Fall sind in Tabelle 5.3 für das EMG905 I-Fluid
aufgelistet. Es ergibt sich etwa ein Fehler von ±0,02 K−1. Dieser Wert wird in den
folgenden Messungen als konstanter Fehler des Soret-Koeffizienten angenommen.
Auf Fehlerbalken in den Grafiken zu den Separationskurven wird verzichtet.
Tab. 5.3: Fehler des Soret-Koeffizienten ermittelt aus den Fehlern der in den Koef-
fizienten einfließenden Parameter.
∆T [K] ηCL [mPas] φ [ ] lZ [mm] ST [K−1]
EMG905 I 13,5±0,5 8,70±0,25 0,0867±0,0004 6,35±0,15 0,169±0,015
5.2 Numerische Untersuchungen zum magnetfeldfreien
und -abhängigen Diffusionsprozess
5.2.1 Numerische Methode
Für die numerische Beschreibung der Thermodiffusion bietet sich die Finite-Diffe-
renzen-Methode (FDM) an [119–121]. Durch strukturierte numerische Gitter, auf
deren Knotenpunkten die Lösung berechnet wird und lineare Gleichungssysteme,
die durch die Diskretisierung der Differentialgleichung entstehen, kann mittels FDM
und überschaubarem Aufwand ein flexibler Programmcode entwickelt werden.
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Gleichungssystem
Abb. 5.14: Darstellung der block-
strukturierten Vernetzung des
Querschnitts der Thermodiffusi-
onszelle. Zentral wird das Gitter
über die kartesischen Koordi-
naten x und y beschrieben, die
äußeren Bereiche über Φ und Γ.
Die vollständige Untersuchung der Thermodif-
fusion beruht auf einem Gleichungssystem be-
stehend aus der Massen-, der Temperatur-, der
Konzentrations- und der Kräftebilanz sowie den
Maxwell-Gleichungen zur Beschreibung des Ma-
gnetfelds. Die dazugehörigen Variablen sind die
Geschwindigkeit, die Temperatur, die Konzen-
tration, der Druck im Fluid sowie das Magnetfeld.
Zur Vereinfachung des Gleichungssystems wird
ein System in Ruhe angenommen mit einem ho-
mogenen äußeren Magnetfeld und einer über
dem Volumen gemittelten Dichte. Dadurch sind
die Massenbilanz sowie die Maxwell-Gleichungen
in jedem Fall erfüllt und das Kräftegleichgewicht
gibt eine von den anderen Variablen entkoppelte
Aussage zum Druck in der Flüssigkeit. Die Tem-
peraturbilanz ist nicht an die Konzentration ge-
bunden, sodass separiert von dieser das Tempe-
raturprofil der Zelle bestimmt werden kann. Un-
ter den gemachten Annahmen führt die Diffusionsgleichung ∂c1∂t = −
∇⃗·⃗j1
ρ direkt auf die
Konzentrationsverteilung des Fluids im System. Somit genügt es, diese Gleichung
numerisch zu lösen. Im Folgenden werden dabei sowohl die phänomenologische
Massenstromdichte nach Gleichung 3.17 als auch die Massenstromdichte nach der
FFD-Theorie gemäß Gleichung 3.34 verwendet.
Zu einer vollständigen Feldbeschreibung gehören neben der partiellen Differential-
gleichung die Anfangs- und Randbedingungen. Für ein zu Beginn der Diffusion be-
trachtetes Fluid gilt c1(t = 0) = c0, das heißt eine homogene Konzentrationsverteilung
liegt im Fluidvolumen vor. Die Ränder werden als impermeable Wände beschrieben.
Der Massenstrom über die Wände ist somit j⃗1 = 0⃗.
Numerisches Gitter
Bei der numerischen Vernetzung der Zylinderquerschnittsfläche der Thermodiffusi-
onszelle wird ein blockstrukturiertes Gitter aus fünf Blöcken, wie in Abbildung 5.14
dargestellt, verwendet. Das Zentrum wird durch eine quadratische Fläche in kartesi-
schen Koordinaten vernetzt. Jeweils einen Winkel von 90° umschließend, beginnend
bei 45° werden die anderen vier Blöcke an das Zentrum angeschlossen.
Das in Abbildung 5.14 dargestellte Gitter bezeichnet man auch als O-Gitter [120].
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Die Koordinaten Φ(x, y) und Γ(x, y) werden allgemein über elliptische Gleichungen,












= 0 . (5.3)
Da die Lage bekannter Punkte auch im Bereich von Φ und Γ in kartesischen Koor-
dinaten mit x(Φ,Γ) und y(Φ,Γ) beschrieben ist, wird das Gleichungssystem entspre-
chend transformiert. Daraus folgt nach [120]
0 = ãx,ΦΦ − 2b̃x,ΦΓ + c̃x,ΓΓ , (5.4)
0 = ãy,ΦΦ − 2b̃y,ΦΓ + c̃y,ΓΓ , (5.5)
wobei gilt
ã = x2,Γ + y
2
,Γ , (5.6)
b̃ = x,Γx,Φ + y,Γy,Φ , (5.7)
c̃ = x2,Φ + y
2
,Φ . (5.8)
Die partiellen Differentialgleichungen 5.4 und 5.5 werden numerisch mit der FDM
gelöst. Dazu werden die partiellen Ableitungen der kartesischen Koordinaten auf Ba-
sis von zentralen Differenzen beschrieben [121]. Im sich anschließenden Abschnitt
zur Diskretisierung der Diffusionsgleichung wird diese Methode im Detail vorge-
stellt. Das sich so ergebende lineare Gleichungssystem wird mittels SOR-Verfahren
(Successive-Over-Relaxation-Verfahren) gelöst [121]. Das SOR-Verfahren ist ein
Relaxationsverfahren, das auf Basis einer Initiallösung iterativ eine Differentialglei-
chung löst. Ein Überrelaxationsparameter Ω lässt die iterative Lösung dabei schnell
konvergieren [121, 122]. In














sind m der Iterationsparameter und q und i die Laufindizes über die inneren Punkte.
Die maximale Anzahl der Punkte entspricht N. Das zu lösende Gleichungssystem
hat die allgemeine Form: Ax⃗=b⃗. Daraus ergeben sich dann die Matrixparameter
aqi sowie die Vektorelemente bq. Der Überrelaxationsparameter sollte im Intervall
zwischen 0 und 2 gewählt werden [121].
Diskretisierung des Gleichungssystems
Neben der beschriebenen Diskretisierung des Rechenraums wird auch die Diffu-
sionsgleichung diskretisiert an den Gitterknotenpunkten aufgestellt. Zur besseren
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Übersicht werden hier die Diskretisierungsmodelle der einzelnen Ableitungen in nur
einer räumlichen Dimension (z) dargestellt. Daraus ergibt sich ein ebenes Lösungs-
gitter (k × n) mit den Dimensionen Raum und Zeit. Für die ersten Ableitungen der
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(5.10)
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zk − zk−1
(5.12)
am oberen Rand [120, 121] verwendet. Für die zweiten Ableitungen [120, 121] im






( )nk−1 − 2( )nk + ( )nk+1
(∆z)2
, (5.13)
wobei ∆z der Gitterschrittweite in z-Richtung entspricht. Die zeitliche Ableitung wird









eingebunden. Dabei handelt es sich um eine implizite Bestimmung der Lösungs-
funktion. Damit sind alle Werte auf dem Lösungsgitter dem aktuellen Zeitschritt
zuzuordnen und somit unbekannt. Setzt man nun die Diskretisierungen in die Dif-
ferentialgleichung ein, erhält man allgemein
â( )nk−1 + b̂( )
n
k + ĉ( )
n
k+1 = ( )
n−1
k , (5.15)
was charakterisiert durch das implizite Verfahren einen Satz an linearen Gleichun-


















darstellen, Nz bezeichnet dabei die Anzahl der Knotenpunkte auf der räumlichen
Achse, A ist die Koeffizientenmatrix, welche â, b̂ und ĉ enthält. Über geeignete Lö-
sungsverfahren ist dann der Vektor (⃗ ) an unterschiedlichen Zeitpunkten bestimm-
bar.
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Für die sich anschließenden numerischen Untersuchungen der Diffusionsgleichung
mit und ohne Magnetfeldeinfluss wird hier beispielhaft der Übersichtlichkeit geschul-
det der magnetfeldfreie Fall vorgestellt. Für die der Gleichung zugrundliegende dif-






















und die partiellen Ableitungen des chemischen Potentials gemäß der Gleichung 3.25.
Die durch diese Ableitung entstehenden nicht-linearen Terme werden für die nume-
rischen Untersuchungen linearisiert.
Für eine übersichtlichere Darstellung gilt in den folgenden Gleichungen c1 = c und
j⃗1 = j⃗. Die Diffusionsgleichung wird nach dem beschriebenen Schema auf dem


















































































Die Faktoren d̃ und ẽ stammen wie auch ã, b̃ und c̃ aus der Koordinatentransforma-
tion, genauer beschrieben in Anhang C. Die Indizes (ijk) entsprechen den Koordi-
natenrichtungen (ΦΓz). Eine analoge Darstellung ohne die Transformationskoeffizi-









cni+1jk − 2cnijk + cni−1jk
∆x2
+BN ·
cnij+1k − 2cnijk + cnij−1k
∆y2
+BN ·
cnijk+1 − 2cnijk + cnijk−1
∆z2
. (5.20)
Auch hierbei entsprechen die Indizes (ijk) den Koordinaten, in diesem Fall (xyz). Für
alle Blöcke gleichermaßen gilt nach wie vor die Anfangsbedingung c(t = 0) = c0 mit
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der Randbedingung j⃗1 = 0⃗, woraus
jΦ(0) = jΦ(2π) , (5.21)

























folgt. Für die Ableitung der Konzentration in z-Richtung wird am oberen Rand die
Rückwärts- und am unteren Rand die Vorwärtsdifferenz eingesetzt. Die diskretisier-
ten Randbedingungen werden dann an den entsprechenden Punkten im Gleichungs-
system 5.16 eingefügt.
Jeder Block kann auf die beschriebene Art und Weise diskretisiert werden. Um alle
Gitterknotenpunkte in einem Gleichungssystem zu bearbeiten, werden die Blöcke
zusammengesetzt, wobei sich ihre Ränder teilweise überlappen. Die dort liegenden
Punkte treten doppelt oder sogar dreifach auf. Über entsprechende Übergangsbe-
dingungen, die diese Punkte einander zuordnen, werden sie im Gleichungssystem
berücksichtigt. In Abbildung 5.15 sind schematisch die Blöcke und ihre Rechen-
gebiete sowie interne Ränder und Randbedingungen und deren Positionierung im
Gleichungssystem beginnend mit Block 1 gekennzeichnet.
Mit blau markiert sind die Rechengebiete der diskretisierten Differentialgleichung,
die zu koppelnden Punkte befinden sich auf den roten Linien, die dunkelblaue Um-
Abb. 5.15: Kennzeichnung der gleichungssystemrelevanten Punkte im Gitter.
randung markiert die eigentliche Randbedingung in der Querschnittsebene. Die
dunkelroten Punkte kennzeichnen Stellen, an denen mehrere Kopplungsbedingun-
gen aufeinandertreffen oder aber eine Kopplung auf eine Randbedingung trifft. Das
schematische Gleichungssystem rechts neben dem Gitter erläutert, in welchen Blö-
cken der Koeffizientenmatrix A die Kopplungen zum Tragen kommen.
Die Kopplungspunkte zwischen den Blöcken kommen im Lösungsvektor doppelt vor,
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je Block einmal. Die Dopplung bewirkt, dass je Kopplungspunkt zwei Gleichungen
beschrieben werden müssen (an den Ecken des kartesischen Koordinatensystems
sogar drei). Eine der Gleichungen ist immer die Defintion, dass die Punkte iden-
tisch sein müssen. Die zweite Definition ist eine Bestimmung der Konzentration auf
diesen Punkten interpoliert aus den Nachbarpunkten, auch über die Blockgrenzen
hinweg. Auf diese Art und Weise kann die Koeffizientenmatrix des linearen Glei-
chungssystems bestimmt werden.
Solver
Zur Lösung des beschriebenen Gleichungssystems bieten unterschiedliche numeri-
sche Berechnungsprogramme Standardsolver an. Um die Prozesszeit und den benö-
tigten Speicherplatz möglichst gering zu halten, werden von der Koeffizientenma-
trix, welche aufgrund der numerischen Methode nur dünnbesetzt ist, nur die Nicht-
Null-Elemente in sogenannter Koordinatenform in drei Vektoren abgespeichert. Der
erste Vektor enthält den Zeilenindex (
”
zeilen“), der zweite Vektor den Spaltenin-
dex (
”
spalten“) und der dritte schließlich den Wert des Matrixelements (
”
daten“).
Die im Hauptsächlichen im Zuge dieser Arbeit verwendete auf Skriptsprache basie-
rende Open-Source-Software GNU Octave setzt dann die Matrix A über den Befehl
”
A=sparse(zeilen,spalten,daten)“ zusammen. Der einfachste Weg zum Lösen des
Gleichungssystems kann über die Operation x = A\b begangen werden, wobei b den
Vektor der rechten Seite des Gleichungssystems darstellt.
5.2.2 Magnetfeldfreier Fall
Die Lösung der Diffusionsgleichung basierend auf der Massenstromdichte der FFD-
Theorie aus Gleichung 3.22 führt auf ein Konzentrationsprofil, wie in Abbildung
5.16 dargestellt, dessen Voraussetzung die Kenntnis des Soret-Koeffizienten als
Transportparameter ist. Zur Lösung der die Diffusion beschreibenden Differenti-
algleichung muss daher eine Annahme für den Koeffizienten getroffen werden.
Im magnetfeldfreien Fall einer von unten (z=0 mm) gekühlten Fluidschicht wird
ST=0,16 K−1 aus den Messungen von Völker et al. [23] übernommen. Weitere Pa-
rameter zur Bestimmung des Konzentrationsprofils beruhen ebenfalls auf den Da-
ten nach Völker et al. [23]: φ=0,02; ρ=1000 kg/m3; D=2·10−11 m2/s; dP=9 nm;
grad(T )=1 K/mm; T=298 K. Somit können die Onsager-Faktoren nach den Glei-
chungen 3.26 und 3.27 zu ξ=1,216·10−12 kgs/m3 und ξ1=6,241·10−11 kg/(msK)
bestimmt werden. Als m1 = π6d
3
P wird dabei die Masse eines Nanopartikels mit
1,966·10−21 kg und als m2 = Mm2NA , der Quotient aus Molmasse und Avogadro-Zahl,
die Masse eine Moleküls der Trägerflüssigkeit mit 2,474·10−25 kg verwendet. Variiert


































Abb. 5.16: Konzentrationsprofil über
der Zeit und Fluidschichthöhe aufge-
tragen für grad(T )=1 K/mm; φ=0,02;
ST=0,16 K−1; t=20.000 s.













 t=200s FFD   c  t=200s analytisch
 t=20.000s FFD  t=20.000s analytisch
Abb. 5.17: Konzentrationsprofil über die
Ferrofluiddynamik-Theorie und über ei-
ne analytische Lösung gemäß [124]
bestimmt: grad(T )=1 K/mm; φ=0,02;
ST=0,16 K−1.
man, wie in Abbildung 5.18 zu sehen, den Soret-Koeffizienten für die Bestimmung
des Konzentrationsprofils, so muss auch ξ1 entsprechend angepasst werden.
Der in Abbildung 5.16 dargestellte Verlauf der Konzentration zeigt diese in der einen
Richtung über der Schichthöhe z, in der anderen Richtung ist die zeitliche Entwick-
lung der Konzentration zu sehen. Des Weiteren ist zu erkennen, dass zum Beginn
der Separation die homogene Anfangskonzentration c0 im Fluid vorliegt und sich in
einem sehr kurzen Zeitraum nach Beginn des Separationsprozesses Konzentrations-
grenzschichten an den Rändern ausbilden, wobei der geheizte Rand bei z=1 mm an
Partikeln verarmt, sich der Rand z=0 mm mit Partikeln anreichert, während im In-
nern der Zelle noch die Anfangskonzentration vorliegt. Nach einer Zeit von 3000 s
(50 min) ist der Separationsprozess über der gesamten Schichthöhe ausgebildet
und ein nahezu konstanter Konzentrationsgradient entsteht. Das legt nahe, dass
für weitere Betrachtungen zwei unterschiedliche Zeitregime berücksichtigt werden
sollten. Gewählt wurden die Zeitpunkte t=200 s und t=20.000 s.
Vergleichen lässt sich das auf Basis der FFD gerechnete Konzentrationsprofil mit der
analytischen Lösung der Gleichung 3.18 in Abbildung 5.17. Die analytische Lösung



























(4n2π2 − (STT,z)2h2)2 + 16(STT,z)2h2n2π2
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ist als Funktion der Schichtdicke z und der Zeit t beschrieben, der Vorfaktor c1(1−c1)
der phänomenologischen Differentialgleichung 3.18 wird mit c1 genähert, wodurch
diese Lösung nur für kleine Konzentrationen gültig ist. Für die anderen Faktoren









. Die Anfangs- und Randbedingungen, die zu
dieser Lösung führen, sind wie bisher die homogene Konzentrationsverteilung zum
Zeitpunkt t=0 und die Undurchlässigkeit der Ränder für den Massenstrom sowie die
Massenerhaltung in der Schicht.
Der Vergleich der Lösungen in Abbildung 5.17 zeigt, dass beide Berechnungsverfah-
ren zu sehr einheitlichen Lösungen für die beiden betrachteten Zeitpunkte kommen.
Abweichungen gibt es nur in Wandnähe, was jedoch im Falle der FFD-Berechnungen
als numerischer Fehler zu werten ist. Die Wahl der Ortsauflösung hat entscheiden-
den Einfluss auf das Gewicht der Randbedingung für die gesamte Lösung. Eine ent-
sprechende Betrachtung dazu sowie auch zur Wahl der Zeitschrittweite findet sich
im Anhang D dieser Arbeit.
Welchen Einfluss der Soret-Koeffizient auf das Konzentrationsprofil der Fluidschicht
hat, verdeutlicht die Abbildung 5.18 für die beiden unterschiedlichen Zeitpunkte
t=200 s und t=20.000 s. Es wurden zur Berechnung der Profile unterschiedliche











 0,08 K-1  0,1 K-1
 0,16 K-1  0,2 K-1
 0,32 K-1
(a) t=200 s











 0,08 K-1  0,1 K-1
 0,16 K-1  0,2 K-1
 0,32 K-1
(b) t=20.000 s
Abb. 5.18: Konzentrationsprofil in der Fluidschicht bei (a) t=200 s und (b)
t=20.000 s für die Soret-Koeffizienten ST = {0,08; 0,1; 0,16; 0,2; 0,32} K−1 woraus
für ξ1 folgt: ξ1 = {3,054; 3,851; 6,241; 7,835; 12,616} · 10−11 kg/(msK).
Soret-Koeffizienten zwischen 0,08 K−1 und 0,32 K−1 berücksichtigt. Deutlich zu
erkennen, sowohl in Abbildung 5.18 (a) als auch (b), ist die Proportionalität, wel-
che zwischen den Konzentrationen für die unterschiedlichen Soret-Koeffizienten je
numerischem Gitterpunkt besteht. Eine Verdopplung des Soret-Koeffizienten führt
dabei zu einer Verdopplung der Separationswirkung und somit ist die Änderung der
Konzentration zur Anfangskonzentration im jeweils betrachteten Punkt doppelt so
groß.
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 0,5 K/mm  1 K/mm
 2 K/mm0,  5 K/mm
(a) t=200 s














 0,5 K/mm  1 K/mm
 2 K/mm0,  5 K/mm
(b) t=20.000 s
Abb. 5.19: Konzentrationsprofil in der Fluidschicht bei (a) t=200 s und (b)
t=20.000 s für T,z = {0,5; 1; 2; 5} K/mm und ST=0,16 K−1.
Die Abhängigkeit des Separationsprozesses von der Größe des Temperaturgradien-
ten über der Fluidschicht bei einem konstanten Soret-Koeffizienten von ST=0,16 K−1
ist in Abbildung 5.19 für die beiden unterschiedlichen Zeitpunkte t=200 s und
t=20.000 s dargestellt. Auch hier ist eine Proportionalität zwischen der an der Fluid-
schicht anliegenden Temperaturdifferenz und dem Konzentrationsverlauf zu erken-
nen. Bei Verdopplung der Differenz verdoppelt sich analog zum Fall des variierten
Soret-Koeffizienten auch die Änderung der Konzentration zur Anfangskonzentration.
Wie bereits erwartet, verdeutlicht die magnetfeldfreie FFD die Bedeutung des Soret-
Koeffizienten als Maß der Intensität des thermodiffusiven Separationsprozesses. Der
positive Koeffizient treibt die Nanopartikel der magnetischen Flüssigkeit zur kälteren
Region der Fluidschicht. Je größer der Temperaturgradient, die treibende Kraft des
Prozesses, desto stärker ist die Separation des Fluids auch bei konstantem Soret-
Koeffizienten.
5.2.3 Magnetfeldabhängiger Fall
Die Betrachtung des magnetfeldabhängigen Falles bezieht sich, wie bereits im vor-
angegangenen Abschnitt, auf eine Schicht einer magnetischen Flüssigkeit mit der
Dicke h=1 mm, welche von unten bei z=0 mm gekühlt wird. Die FFD-Theorie mit
dem diffusiven Massenstrom gemäß Gleichung 3.34 wird hier 1-dimensional für den
Fall des parallel zum Temperaturgradienten ausgerichteten Magnetfelds in Form von
∂c1∥
∂t
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für die Fluidparameter der Arbeit von Völker et al. [23] gelöst. Der in dieser Arbeit
gemessene und in Abbildung 3.8 dargestellte Soret-Koeffizient geht nicht unmit-
telbar als Zahlenwert, sondern über den in Abbildung 3.9 dargestellten Fit und die
dazugehörigen Transportkoeffizienten aus Kapitel 3.2.4 ein. Eine Zusammenstel-
lung dieser Transportkoeffizienten der magnetischen FFD findet sich in Tabelle 5.4.
Für die Magnetfelder in beiden Feldausrichtungen wird angenommen, dass sie über
Tab. 5.4: Magnetische Transportkoeffizienten zur Lösung der Diffusionsgleichung
der FFD-Theorie auf Basis von Soret-Messdaten von Völker et al. [23].
H0=0 kA/m H0 >0 kA/m
∥ ⊥
ξ ξ=1,216·10−12s kg/m3 2 · 10−20 kgs/(A2m) 10−16 kgs/(Am2)
ξ1=6,241·10−11 kg/(msK)
H⃗0 [0, 0, 0]T kA/m [0, 0, H0]T kA/m [H0, 0, 0]T kA/m
M⃗ [0, 0, 0]T kA/m [0, 0, M]T kA/m [M, 0, 0]T kA/m
φ 0,02
T⃗ [0, 0, 1]T K/mm
ρP 5150 kg/m3
ρ0 1000 kg/m3
der Zelle konstant sind. Ist das Feld senkrecht zum Temperaturgradienten ausge-
richtet ist davon auszugehen, dass die Konzentration und die Temperatur entlang
der Feldrichtung konstant sind und somit auch das Feld. Bei paralleler Ausrichtung
wird näherungsweise von Konstanz ausgegangen, obwohl in der Fluidschicht sowohl
ein Temperatur- als auch ein Konzentrationsgradient vorliegen. Die Parameter ξ und
ξ1 sind verschieden von den im vorangegangenen Abschnitt genannten, was an der
Definition der Masse m1 und m2 liegt. Beide Werte stammen aus der Bestimmung
des chemischen Potentials. Im magnetfeldfreien Fall wurden dafür die Massen eines
Nanopartikels, beziehungsweise eines Moleküls der Trägerflüssigkeit angenommen.
Für diese Massendefinition findet sich jedoch kein Fit der FFD-Theorie mit den expe-
rimentellen Daten von Völker et al. [23]. Es wurde daher die Masse der Nanopartikel
durch m1=1,489·10−25 kg ersetzt, dadurch wurden die FFD-Parameter wie in Tabelle
5.4 angepasst. Auf die Lösung ohne Magnetfeld hat diese Änderung keinen Einfluss,
da sie in sich konsistent die Gleichungen 3.26 und 3.27 erfüllt.
Im magnetfeldfreien Fall muss zur Lösung der Differentialgleichung keine strikt ge-
trennte Betrachtung der Volumenkonzentration φ und der Massenkonzentration c1
vorgenommen werden. Aufgrund der Annahmen, die zur Lösung der Gleichung füh-
ren, sind die Lösungen unabhängig von der in der Gleichung verwendeten Kon-
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zentration über einen konstanten Faktor c1 = φρPρ0 ineinander überführbar. Im ma-
gnetfeldbehafteten Fall dahingegen ist diese Trennung unerlässlich. Die Volumen-
konzentration wird verwendet, um beispielsweise die Magnetisierung des Fluids zu
bestimmen, während die Massenkonzentration die relevante Beschreibung der Dif-
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Abb. 5.20: Konzentrationsprofil in der Fluidschicht bei (a) t=200 s und (b)
t=20.000 s für T,z=1 K/mm und ein parallel dazu ausgerichtetes MagnetfeldH0 = {0;
20; 40; 100; 200; 320} kA/m.
fusionsgleichung darstellt.
Im Fall des parallel zum Temperaturgradienten positionierten Magnetfelds, wie in
Abbildung 5.20 zu sehen, erhält man im Fall des kurzen Zeitregimes in (a) mit
t=200 s wieder das Konzentrationsprofil, welches durch das Ausbilden von Konzen-
trationsgrenzschichten gekennzeichnet ist. Für t=20.000 s in (b) erhält man, wie
aus dem magnetfeldfreien Fall bekannt, ein nahezu lineares Konzentrationsprofil.
Mit steigendem Magnetfeld schwächt sich jedoch für beide Zeitregime zunächst die
Separation ab und kehrt sich schließlich in ihrer Richtung um. Kleine Felder führen
zu einer Verarmung des Fluids an Partikeln bei z=1 mm, ab einer Magnetfeldstärke
zwischen 20 kA/m und 40 kA/m beginnt jedoch eine Anreicherung an Partikeln bei
z=1 mm, der warmen Wand.
Untersuchungen zum senkrecht ausgerichteten Magnetfeld können nicht auf Basis
einer 1-dimensionalen Darstellung der Massenstromgleichung 3.34 durchgeführt
werden. Maßgeblich für die in Abbildung 5.21 (a) und (b) dargestellten Konzentra-
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(b) t=20.000 s; ξ⊥=10
−16 kgs/(Am2)
Abb. 5.21: Konzentrationsprofil in der Fluidschicht bei (a) t=200 s und (b)
t=20.000 s für T,z=1 K/mm und ein senkrecht dazu ausgerichtetes Magnetfeld
H0 = {0; 0,5; 10; 20; 40; 100; 200; 320} kA/m.
Es gelten die Randbedingungen
jx = 0 = (ξ + ξ∥M
2)c,x , (5.27)








(ξc,y − ξ⊥Mc,z) , (5.28)













(ξc,y + ξ⊥Mc,z) , (5.29)
welche alle FFD-Parameter beinhalten.
In Abbildung 5.21 sind für die Fluidparameter aus Tabelle 5.4 und die zwei unter-
schiedlichen Zeitregime t=200 s und t=20.000 s die Konzentrationsprofile darge-
stellt. Es fallen zwei Aspekte besonders auf, das ist zum einen bei t=200 s, dass
sich die Form des Konzentrationsprofils mit der Berücksichtigung des Magnetfelds
ändert. Es ist nicht länger wie im magnetfeldfreien Fall ein Konzentrationsplateau
der Anfangskonzentration in der Zellenmitte zu erkennen, sondern die Konzentra-
tion fällt von den Rändern zur Mitte hin schwächer ab. Zum anderen ist für beide
Zeitpunkte keine Richtungsumkehr der Separation zu finden, allerdings bleibt die
Intensität der Separation hinter der magnetfeldfreien Separation zurück. Mit stei-
gendem Magnetfeld steigt auch die Separationswirkung, allerdings kommt es zuvor
bei schwachen Magnetfeldstärken nahezu zu einer Unterdrückung der Separation.
Qualitativ kann somit in diesem Fall kein Parameter ξ⊥ gefunden werden, welcher
die exakt gemessenen Punkte nach Völker et al. [23] und Abbildung 3.8 oder 3.9
nachbilden kann.
Die hier vorgestellten theoretischen Betrachtungen der Thermodiffusion beziehen
sich ausschließlich auf eine Schicht einer magnetischen Flüssigkeit mit der Dicke
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h=1 mm. Im Experiment ist diese Schichtdicke in Verbindung mit der notwendigen
Messtechnik für die Bestimmung der Konzentration nicht vereinbar. Es wird im Ex-
periment eine Schichtdicke von h=14 mm realisiert. Um dennoch einen Vergleich
zwischen experimentellen und numerischen Ergebnissen zu ermöglichen, wird die
Konzentration über der größeren Schichtdicke numerisch bestimmt. Das sich im Ex-
periment ergebende Konzentrationsprofil stellt jedoch die Konzentration der Flüs-
sigkeit als integrales Mittel über der Höhe der Sensorspulen dar. Die berechneten
Konzentrationen auf den numerischen Knotenpunkten, welche sich auf Höhe der
Sensorspulen befinden, werden daher nach dem Vorbild des Experiments gemittelt.
Der sich daraus ergebende Vergleich wird im folgenden Kapitel beschrieben.
5.3 Vergleich der experimentellen und numerischen Er-
gebnisse
5.3.1 Experimentell bestimmte Soret-Koeffizienten
Die hier in Abbildung 5.22 dargestellten experimentell ermittelten Soret-Koeffizient-
en wurden aus den im Experiment mit dem EMG905-Fluid aufgenommenen Sepa-
rationskurven, siehe Anhang E, mit Hilfe der Gleichungen 3.21 und 3.28 bestimmt.
 H||grad(T)        H||grad(T) D=D(H)
 H grad(T)         H grad(T) D=D(H)
 H||grad(T) [23]  H grad(T) [23]
















Abb. 5.22: Experimentell bestimmter
ST=ST (H) in ∥ und ⊥ Ausrichtung zum
grad(T ); volle Symbole: D=konst.; of-
fene Symbole: D=D(H) gemäß Tabelle
4.4 und Morozov [55]; graue Symbole:
Messung nach Völker et al. [23].

















Abb. 5.23: Fit experimentell bestimm-
ter magnetfeldabhängiger Soret-Koeffi-
zienten auf Basis der FFD-Theorie nach
Lange [27]: ξ∥=1,06·10−21 kgs/(A2m);
ξ⊥=-2,3·10−4·DC kgs/(Am
2).
Zum Vergleich dieser Ergebnisse mit den numerischen Resultaten und zur Validie-
rung derselben, werden in den folgenden beiden Abschnitten die Separationskurven
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aus Experiment und Numerik gegenübergestellt. Dabei gehen die hier bestimmten
und in Tabelle 5.5 angegebenen Soret-Koeffizienten und Diffusionskoeffizienten in
die Berechnungen ein.
Zum Vergleich der im Zuge dieser Arbeit durchgeführten Messungen mit der frü-
heren Messung von Völker et al. sind zudem die Messdaten aus [23] mit grauen
Symbolen in Abbildung 5.22 enthalten. Es fällt unmittelbar auf, dass im Fall der
Tab. 5.5: Magnetfeldabhängiger Soret-Koeffizient, bestimmt in einer horizontalen
Thermodiffusionsmesszelle.
0 kA/m 40 kA/m 100 kA/m 320 kA/m
ST∥ [K
−1] D=konst. 0,169 0,167 -0,061 -0,152
ST⊥ [K−1] D=konst. 0,169 0,084 -0,512 -0,257
ST∥ [K
−1] D=D(H) 0,169 0,12 -0,037 -0,085
ST⊥ [K−1] D=D(H) 0,169 0,099 -0,673 -0,36
D∥ [m2/s] 3,92·10−12 5,52·10−12 6,46·10−12 6,97·10−12
D⊥ [m2/s] 3,92·10−12 3,33·10−12 2,98·10−12 2,78·10−12
senkrechten Ausrichtung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten in der aktuel-
len Messung ein stark negativer Soret-Koeffizient gemessen werden kann, während
dieser in früheren Messungen, basierend auf einer anderen magnetischen Flüs-
sigkeit, positiv ist. Die parallele Ausrichtung führt in beiden Messreihen zu einer
Umkehr der Separationsrichtung mit steigender Magnetfeldstärke, charakterisiert
durch den negativen Soret-Koeffizienten, allerdings ist die Intensität der Separation
in den aktuellen Messungen deutlich geringer. Dieser Vergleich legt nahe, dass der
magnetische Soret-Koeffizient kein allgemeingültiger, sondern vielmehr ein fluid-
spezifischer Wert ist. Der Koeffizient im magnetfeldfreien Fall stimmt in allen Mes-
sungen gut überein und scheint daher nicht von fluidspezifischen Unterschieden
beeinflusst.
In Abbildung 5.23 ist analog zu Abbildung 3.9 ein Fit auf Basis der Annahmen von
Lange [27] in der FFD-Theorie für das im Experiment verwendete Fluid durchge-
führt worden. Für die Fitparameter ergeben sich dabei: ξ=1,927·10−13 kgs/m3;
ξ1=3,033·10−10 kg/(msK); ξ∥=1,06·10−21 kgs/(A2m); ξ⊥=-2,3·10−4·DC kgs/(Am
2),
alle weiteren Fluidparameter des verwendeten EMG905-Fluids finden sich im 4. Ka-
pitel dieser Arbeit. Der Diffusionskoeffizient wird als konstant angenommen. Über
die beiden Parameter ξ∥ und ξ⊥ lassen sich die Messwerte qualitativ nachbilden.
In den beiden sich anschließenden Abschnitten wird ein Fit der Messdaten mit der
numerischen Lösung der FFD-Theorie, sowohl mit als auch ohne Magnetfeld, vor-
gestellt.
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5.3.2 Magnetfeldfreier Fall
Für die numerische Bestimmung der Separationskurve wird die Diffusionsgleichung
wie in Kapitel 5.2.2 beschrieben verwendet. Die Fluidhöhe beträgt dabei jedoch
h=14 mm und somit die Temperaturdifferenz 14 K wie im Experiment. Es fließen die
physikalischen Eigenschaften des EMG905-Fluids ein. Ein wesentlicher Unterschied























Abb. 5.24: Vergleich einer gemes-
senen Separationskurve mit denen,
welche analytisch (gestrichelte Linie)
nach Zubarev und Lange [124], so-
wie numerisch (durchgezogene Linie)
nach der FFD-Theorie bestimmt wur-
den, mit: Tz=1 K/mm; ST = {0,154;
0,169; 0,184; 0,29} K−1; ξ1 = {2,9;
3,0; 3,2; 4,2} · 10−10 kg/(msK);
ξ=1,927·10−13 kgs/m3.
zu den Daten von Völker et al. [23] ist da-
bei die Fluidkonzentration mit φ=0,0867,
während Trägerflüssigkeit und Beschaf-
fenheit der Nanopartikel im Wesentlichen
gleich bleiben. Für die numerisch verwen-
deten Parameter bei ST=0,169 K−1 er-
gibt sich daraus: ξ=1,927·10−13 kgs/m3;
ξ1=3,033·10−10 kg/(msK). In Abbildung
5.24 sind neben den Messdaten (schwar-
ze Symbole), der Konzentrationsver-
lauf bei ST=0,169 K−1 (schwarze Li-
nie), bei ST=0,184 K−1 (rote Linie
und ξ1=3,179·10−10 kg/(msK)) sowie
auch bei ST=0,154 K−1 (grüne Linie
und ξ1=2,888·10−10 kg/(msK)) abgebil-
det. Die drei Linien entsprechen dem
numerisch aus dem gemessenen Soret-
Koeffizienten bestimmbaren Konzentrati-
onsverlauf aus der FFD-Theorie unter Be-
rücksichtigung des in Kapitel 5.1.3 ermit-
telten Messfehlers des Koeffizienten. Die
farbig identisch, aber gestrichelt eingezeichneten Linien entsprechen den bestimm-
baren Separationsverläufen nach Zubarev und Lange [124]. Würde der gemesse-
ne Konzentrationsverlauf mit beiden theoretischen Ansätzen gefittet, ergäbe sich
über die FFD-Theorie (graue Linie in Abbildung 5.24) ein Soret-Koeffizient von
ST=0,29 K−1 (ξ1=4,206·10−10 kg/(msK)), über die analytische Lösung [124] er-
gäbe sich ST=0,184 K−1. Die Unterschiede in den Soret-Koeffzienten entstehen aus
den unterschiedlichen Näherungen, die zu den Gleichungen 3.21, 3.22 und 5.24
führen.
5 Untersuchungen zum thermodiffusiven Fluidtransport 83
5.3.3 Magnetfeldabhängiger Fall
Für die Bestimmung des magnetischen Soret-Koeffizienten werden zunächst die
experimentell bestimmten magnetfeldabhängigen Separationskurven mittels FFD-
Theorie für die Fluidschicht der Höhe h=14 mm gefittet. Ausgangspunkt ist da-
bei bei paralleler Ausrichtung zwischen Magnetfeld und Temperaturgradient der
in Kapitel 5.3.1 in Abbildung 5.23 durchgeführte Fit mit ξ=1,927·10−13 kgs/m3,
ξ1=3,033·10−10 kg/(msK) und ξ∥=1,06·10−21 kgs/(A2m). In Abbildung 5.25 sind die-
se Separationskurven gemeinsam dargestellt. Es fällt auf, dass die numerisch auf























Abb. 5.25: Experimentelle Separations-
kurven mit H0 = {40; 100; 320} kA/m
bei H⃗0∥∇⃗(T ) und nach FFD-Theorie
bestimmte Separationskurven (gestri-
chelt) mit ξ∥=1,06·10−21 kgs/(A2m) so-
wie angepasste Kurven (durchgezogen)
mit ξ∥ = {4; 15; 20}·10−11 ·D kgs/(A2m).
























Abb. 5.26: Verlauf von ξ∥ mit dem an
der Schicht der magnetischen Flüssig-
keit anliegenden Magnetfeld mit H0 =
{40; 100; 320} kA/m, damit wird gesi-
chert, dass die experimentellen Separa-
tionskurven numerisch nachgerechnet
werden können.
Basis eines magnetfeldunabhängigen Transportparameters ξ∥ bestimmten Kurven
(gestrichelte Linien) nur zu einer ungenügenden Übereinstimmung zwischen Expe-
riment und Theorie führen. Die durchgezogenen Linien in Abbildung 5.25 zeigen
daher einen Fit zwischen Theorie und Experiment, welcher auf einer Magnetfeldab-
hängigkeit von ξ∥ beruht. Diese Abhängigkeit ist in Abbildung 5.26 angegeben, der
Transportparameter wurde bestimmt zu ξ∥ = {4; 15; 20} · 10−11 · D kgs/(A2m) für
die experimentell untersuchten Magnetfeldstärken.
Der Soret-Koeffizient, welcher nicht unmittelbar aus der Bestimmung der Trans-
portparameter möglich ist, kann jedoch in der bei Lange [27] angegebenen Form
bestimmt werden, wobei diese bereits auf Näherungen beruht, welche die Bestim-
mung beeinflussen. Für die aus Gleichung 3.34 bestimmte Diffusionsgleichung ist
keine Definition des magnetischen Soret-Koeffizienten angegeben. Für die auf Basis
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Abb. 5.27: Experimentelle Sepa-
rationskurven mit H0 = {40; 100;
320} kA/m bei H⃗0 ⊥ ∇⃗(T ) und nach
FFD-Theorie bestimmte Separations-
kurven für die Magnetfeldstärken mit
ξ⊥=1·10−17 kgs/(Am2).
der FFD-Theorie gefitteten Daten ergeben
sich für die drei unterschiedlichen Ma-
gnetfeldstärken die Soret-Koeffizienten:
ST = {0,11; -0,041; -0,079} K−1. Die-
se Werte weisen auf eine schwächere Se-
paration hin, als auf Basis von Gleichung
3.28 in Tabelle 5.5 bisher angenommen.
Für eine senkrechte Ausrichtung des Ma-
gnetfelds relativ zum Temperaturgradien-
ten ist das Vorgehen analog. In Abbildung
5.27 sind neben den experimentell er-
mittelten Separationskurven drei Kurven
eingezeichnet, welche mittels der FFD-
Theorie und ξ⊥=1·10−17 kgs/(Am2) be-
stimmt wurden. Der Transportparameter
ξ⊥ wurde dabei so gewählt, dass die bei
einer Magnetfeldstärke von 40 kA/m entstehende experimentelle Separation be-
rechnet werden kann. Wie jedoch weiter in der Abbildung zu sehen ist, steigt die




















































        40 kA/m 
        100 kA/m 
        320 kA/m
(b) {1; -1} · 10−17 kgs/(Am2)
Abb. 5.28: Konzentrationsprofile für Magnetfeldstärken H0 = {40; 100; 320} kA/m
und unterschiedlichen Transportparameter ξ⊥ bei (a) und (b).
nicht beobachtet werden kann. In diesen kehrt sich mit zunehmender Feldstär-
ke die Separationsrichtung um. Analog zum Fall des parallel ausgerichteten Ma-
gnetfelds wird eine mögliche Magnetfeldabhängigkeit von ξ⊥ untersucht. Die da-
zu betrachteten Werte sind in der Abbildung 5.28 dargestellt. Für Werte kleiner
1·10−17 kgs/(Am2), Abbildung 5.28 (a), fallen die Separationskurven aufeinander
und zeigen keine Abhängigkeit der Magnetfeldstärke mehr. Für Werte größer als
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oder gleich 1·10−17 kgs/(Am2) nimmt die Intensität der Separation mit steigender
Magnetfeldstärke zu. In Abbildung 5.28 (b) sind die Separationskurven für einen
positiven und einen negativen Wert von ξ⊥ abgebildet. Ein Unterschied lässt sich
zwischen den Kurven nicht ausmachen.
Ein geeigneter Fit der Messdaten ist daher über die unterschiedlichen untersuchten
Werte von ξ⊥ nicht möglich. Die Bestimmung des Soret-Koeffizienten für den be-
schriebenen Fall ist ebensowenig möglich, da zwischen der numerisch bestimmten
Separationskurve und dem Koeffizienten kein weiterer Zusammenhang gefunden
ist als der in Gleichung 3.28 beschriebene. Dieser Zusammenhang führt auf die be-
reits in Kapitel 5.3.1 in Tabelle 5.5 genannten Koeffizienten.
Es ist für die numerische Bestimmung der Separationskurven festzustellen, dass
bei paralleler Positionierung des Felds zum Temperaturgradienten ein magnetfeld-
abhängiger Transportparameter gefunden werden kann, auf dessen Basis und ei-
ner analytischen Näherungslösung ein Soret-Koeffizient bestimmt werden kann. Im
senkrechten Fall ist für die experimentell detektierten Daten kein aus der FFD-
Theorie stammender Transportkoeffizient bestimmbar. Des Weiteren eignen sich
weder die analytischen noch die numerischen oder experimentellen Daten dazu, ei-
ne physikalische Erklärung für das thermodiffusive Verhalten der Nanopartikel der
magnetischen Flüssigkeit unter Einfluss des Magnetfeldes zu finden. Vorhersagen
für zukünftige Experimente sind daher weiterhin nicht möglich.

6 Untersuchungen zur thermomagnetischen
Konvektion
6.1 Beschreibung der untersuchten Fluidschicht
Abb. 6.1: Von unten geheizte Schicht
der Dicke h einer magnetischen Flüs-
sigkeit, in einem Magnetfeld H0 plat-
ziert. Bei z = 0 liegen T0 (homogene
Anfangstemperatur) und c0 (homogene
Anfangskonzentration) vor.
Zur Bestimmung des Einsetzens von kon-
vektiver Strömung in einer Flüssigkeits-
schicht wird das in Abbildung 6.1 gezeig-
te System zugrunde gelegt. Die Schicht
der Höhe h wird von unten geheizt und
befindet sich in einem äußeren Magnet-
feld der Stärke H0. Der Ursprung des
beschreibenden Koordinatensystems liegt
auf Höhe der Mitte der Schicht, sodass die
Randbedingungen für z = ±h/2 formuliert
werden. Die Temperatur an den Rändern
wird fest vorgegeben. Für die Konzentra-
tion, über den Diffusionsstrom beschrie-
ben, gilt, dass die Ränder für Massenströ-
me impermeabel sind. Wie bereits im 3. Kapitel erläutert, wird im ersten Schritt für
dieses System das Gleichungssystem formuliert, das alle physikalischen Phänome-
ne dieser Schicht berücksichtigt. Im in dieser Arbeit untersuchten Fall umfassen
diese Phänomene thermische, diffusive und magnetische Einflüsse. Dabei ergeben
sich theoretische, systemrelevante Parameter (M1, M3, K, χ), die es über die Fluid-
charakterisierung aus dem 4. Kapitel dieser Arbeit größenmäßig zu bestimmen gilt.
6.1.1 Gleichungssystem
Das partielle Differentialgleichungssystem zur Beschreibung der in Abbildung 6.1
gezeigten horizontal unendlich ausgedehnten Flüssigkeitsschicht besteht aus einer
Kombination der in Kapitel 3.1.2 ausschließlich für die thermomagnetische Konvek-
tion [8] und in Kapitel 3.3 ausschließlich für die Thermodiffusion [17] formulierten
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Gleichungen. Diese umfassen die dimensionslosen Bilanzgleichungen für die Masse












= −∇⃗p̄+ Pr∇⃗2v⃗ + PrRa((T − T0)− ψ(c1 − c0))e⃗z + PrRam∇⃗ · (H⃗B⃗) , (6.4)
sowie die Maxwell Gleichungen
∇⃗ · B⃗ = 0 , (6.5)
∇⃗ × H⃗ = 0 (6.6)
für das Magnetfeld. Dabei wurden die verwendeten Größen folgendermaßen ska-
liert: Die Temperatur T wird mit ∆T , der Temperaturdifferenz an der Schicht, ska-
liert. Die Konzentration c1 wird mit ∆TkTmT0 , die Geschwindigkeit v⃗ mit
κ
h, alle Längen
werden mit h, die Zeit t wird mit h
2
κ , der Druck p mit
κ2ρ
h2
, das Magnetfeld H mit
K∆T und der magnetische Fluss mit µ0K∆T skaliert. Die magnetische Lewis-Zahl
Lem =
DMk∥
κ ist der Quotient aus dem magnetischen molekularen Diffusionskoeffizi-
enten nach Morozov [55] und der Temperaturleitfähigkeit [125]. Das magnetische
Thermodiffusionsverhältnis wird beschrieben über kTm = STmT0c0(1 − c0). Dabei ist
c0 die homogene Anfangskonzentration der Nanopartikel im Fluid und T0 die ho-
mogene Anfangstemperatur. Die Prandtl-Zahl Pr sowie die Rayleigh-Zahl Ra und
die magnetische Rayleigh-Zahl Ram sind genauso definiert wie im 3. Kapitel bereits
vorgestellt.




. Der diffusive Massenstrom der Partikel j⃗1 umfasst dabei drei un-
terschiedliche Einflüsse, zum einen den thermischen Massenstrom getrieben durch
∇⃗T , den konzentrationsgetriebenen Massenstrom mit ∇⃗c1 und den magnetisch ge-
triebenen Anteil mit ∇⃗H. Zusammengefasst ist diese Darstellung in der Ferroflu-
iddynamik und deren Gleichung 3.34 für den Massenstrom. Zur experimentellen
Untersuchung der Thermodiffusion wird jedoch der magnetische Einfluss auf den
phänomenologischen Diffusionsstrom 3.17 direkt über die Transportkoeffizienten
(D, ST ) berücksichtigt. Dabei wird davon ausgegangen, dass deren Abhängigkeit
vom Magnetfeld und somit eine Beschreibung über DMk∥ und STm ausreicht, um die
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magnetisch getriebene Diffusion einzubeziehen. Dieser Ansatz wird für die lineare
Stabilitätsanalyse übernommen, wodurch in Gleichung 6.3 nur die konzentrations-
und temperaturgetriebenen Massenströme auftreten. Der magnetische Einfluss fin-
det sich in der magnetischen Lewis-Zahl Lem wieder.
Eine weitere Annahme zur Beschreibung der Diffusion über Gleichung 6.3 ist, dass
der zweite in der phänomenologischen Diffusionsgleichung 3.18 auftretende Term,
welcher den thermisch getriebenen Diffusionsstrom bezeichnet, ausschließlich von
der Temperatur abhängt. Die sich ebenso in diesem Term findende Konzentration
c1(1 − c1) wird dabei mit der homogenen Anfangskonzentration c0(1 − c0) genähert.
Ohne diese Näherung, aber unter der Annahme von hochverdünnten Flüssigkeiten
(1− c1 ≈ 1) ergibt sich
D(c1)
Dt
= Lem(∇⃗2c1 + Srm∇⃗ · (c1∇⃗T )) (6.7)
als Diffusionsgleichung mit Srm = STm∆T als magnetischer Soret-Zahl in Anlehnung
an Platten und Legros [79, 126]. Diese Gleichung wird bei der linearen Stabilitäts-
untersuchung nicht berücksichtigt, jedoch muss die Zulässigkeit der Näherung in
Gleichung 6.3 mit einem Vergleich der beiden Lösungen von 6.3 und 6.7 geprüft
werden. Diese Überprüfung wird bei der Bestimmung des Grundzustands des Sys-
tems im folgenden Kapitelabschnitt erläutert.
Neben dem allgemein beschreibenden Gleichungssystem gelten die Zustandsglei-
chungen für die Dichte sowie die Magnetisierung und das Magnetfeld jeweils in Ab-
hängigkeit der beiden systemrelevanten Größen Temperatur T und Konzentration
c1. Für die Dichte gilt
ρ = [1− βT (T − T0) + βc(c1 − c0)] , (6.8)
































schreiben. Sämtliche in diesen Gleichungen auftretenden Größen sind gemäß der
oben genannten Konventionen skaliert und daher dimensionslos. Die Dichte wird
mit der homogenen Fluiddichte ρ0 skaliert.
6.1.2 Magnetische Systemparameter der Fluidschicht
Bei der Untersuchung der Stabilitätgrenzen des oben genannten Gleichungssystems
besteht die Möglichkeit, Parameter gemäß Finlayson [8] geeignet zusammenzufas-
sen. Dabei entstehen die Systemparameter
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Abb. 6.2: Der Verlauf der Suszeptibili-
tät des EMG905-Fluids nach [127] auf
Basis der Langevin-Funktion mit folgen-
den Parametern bestimmt: dP=11 nm,










Zudem treten der pyromagnetische Ko-













sind ihrer Definition nach abhängig vom
anliegenden Magnetfeld. Diese Abhängig-
keit führt dementsprechend auch zu einer
Magnetfeldabhängigkeit von M1 und M3.
Um für diese Parameter geeignete Wer-
te für die Stabilitätsberechnungen zu be-
stimmen, werden die Fluidparameter des
EMG905-Fluids herangezogen.
In den Abbildungen 6.2 und 6.3 sind die Verläufe von χ, M1 und M3 mit dem
Magnetfeld abgebildet. Für die Suszeptibilität wird dabei ein Ansatz nach Mül-






− 1 angewandt. Für die Magnetisie-
rung wird die Langevin-Funktion eingesetzt. Folgende Fluidparameter werden ver-


























Abb. 6.3: Die magnetischen Parameter (a) M1 und (b) M3 in Abhängigkeit des Ma-
gnetfelds: dP=11 nm, T0=298 K, Md=450 kA/m, φ=0,086, ∆T=20 K, h=1 mm,
ρ0=1158 kg/m3, βT=0,00086 K−1.
wendet: T0=298 K, ∆T=20 K, dP=11 nm, Md=450 kA/m, h=1 mm, φ=0,086,
βT=0,00086 K−1, die Dichte der Trägerflüssigkeit ρCL mit 780 kg/m3 und die Dich-
te der Partikel ρP mit 5150 kg/m3. Aus der Volumenkonzentration des Fluids lässt
sich mit c1 = ρ1ρ =
ρPφ
ρCL(1−φ)+ρPφ die Massenkonzentration c1 bestimmen, welche wie-
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) die Dichte der Gesamt-
fluids zu berechnen. Was alle drei Parameter gemeinsam haben, ist, dass sie im
Bereich kleiner Magnetfelder annähernd linear verlaufen und für große Magnetfel-
der im Vergleich zu ihrem Maximum sehr klein werden. Daraus folgt, dass, wenn bei
den Stabilitätsgrenzen nur kleine Magnetfelder berücksichtigt werden, die Parame-
ter mit einer linearen Magnetfeldabhängigkeit einbezogen werden. Im allgemeinen
Fall der thermodiffusiven Untersuchungen, bei denen das anliegende Magnetfeld bis
zu 320 kA/m reicht, wird anstelle der nichtlinearen Magnetfeldabhängigkeit für je-
den Parameter das integrale Mittel über dem gesamten Magnetfeldbereich gebildet.
Es ergeben sich die Mittelwerte M1=0,5 und M3=1,1. Diese Werte werden bei der
Bestimmung der kritischen Rayleigh-Zahl sowie auch der kritischen Wellenzahl in
den folgenden Abschnitten eingesetzt.
6.2 Lineare Stabilitätsanalyse
6.2.1 Linearisiertes Gleichungssystem in den Störungen
Zur Bestimmung der Stabilitätsgrenzen im Rahmen einer linearen Stabilitätsanaly-
se wird zunächst der Grundzustand des im vorangegangenen Abschnitts beschrie-
benen Gleichungssystems als konvektionsloser Zustand des Fluids ermittelt. Die
hydrodynamischen Variablen werden dann mit Störgrößen belegt, für welche An-
satzfunktionen ermittelt werden, die genau die Randbedingungen des Systems er-
füllen. Unter Berücksichtigung des Grundzustands wird das linearisierte Gleichungs-
system der Störungen aufgestellt. Dessen Lösung gibt schließlich eine Aussage da-
rüber, wie sich Störungen zeitlich und räumlich verhalten.
Im konvektionslosen Grundzustand (v⃗ = 0⃗) ergeben sich für die beiden dimensions-
losen Größen Temperatur und Konzentration stationäre, lineare Profile
TGS(z) = T0 − z , (6.13)
c1GS (z) = c0 + z (6.14)
über der Höhe z der betrachteten Fluidschicht. Als Randbedingungen für die Be-
stimmung der beiden Profile aus dem Gleichungssystem wird angenommen, dass
die Temperatur am oberen Rand T0∆T −
1





die Konzentration gilt, dass kein Massenstrom über die Ränder hinweg möglich ist:
jz = 0 = ∂zc1+∂zT . Da diese Randbedingung nicht ausreicht, um das Konzentrations-
profil zu bestimmen, wird als zusätzliche Bedingung die Erhaltung der Fluidmasse
in der Schicht hinzugezogen. Das integrale Mittel des Konzentrationsprofils über der
Fluidschicht muss der homogenen Anfangskonzentration c0 entsprechen. Es gilt all-
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gemein für dimensionslose Größen c0 =
∫ 1/2
−1/2 c1(z)dz. Alternativ kann, da das Profil
einer Geraden entspricht, auch die Annahme verwendet werden, dass bei z = 0 die
homogene Anfangskonzentration c0 vorliegen muss.
Der Grundzustand der Diffusionsgleichung 6.7 führt auf das Konzentrationsprofil
c1GS (z) =
c0Srm
exp (Srm/2)− exp (−Srm/2)
exp (Srmz) , (6.15)
welches sich für kleine Temperaturdifferenzen über Gleichung 6.14 nähern lässt.
Solange also die real betrachtete Temperaturdifferenz, welche zu Konvektion führt,
klein genug ist - die Grenze ist anhand des Anwendungsfalls festzulegen - ist die für
die Diffusionsgleichung getroffene Annahme c1(1− c1) ≈ c0(1− c0) zulässig. Auch bei
der Bestimmung des Konzentrationsprofils nach 6.7 genügt es nicht, als Randbedin-
gung festzulegen, dass die Ränder impermeabel sind. Auch hier wird als zusätzliche
Bedingung die Erhaltung der Fluidmasse in der Schicht gefordert und über das in-
tegrale Mittel der Konzentration über der Schicht eingesetzt.
Unter Verwendung des Temperaturprofils im Grundzustand gilt für das Magnetfeld


























Diese beiden Gleichungen werden nun, um ihre Zulässigkeit zu prüfen, in die Maxwell-
Gleichungen ∇⃗·B⃗ = µ0∇⃗(H⃗+M⃗) = 0 und ∇⃗×H⃗ = 0⃗ eingesetzt. Die gemachten Ansät-
ze für beide Größen erfüllen dabei diese Gleichungen und werden in den folgenden
Untersuchungen entsprechend verwendet. Die Randbedingungen sowohl für den
magnetischen Fluss (Stetigkeit der Normalkomponente am Rand) als auch das Ma-
gnetfeld (Stetigkeit der Tangentialkomponente am Rand) sind ebenso erfüllt.
Die Stabilität dieses Grundzustands wird über aufgeprägte Störungen W für die
Geschwindigkeit, Θ für die Temperatur, δc1 für die Konzentration und h⃗S für das
Magnetfeld sowie m⃗S für die Magnetisierung untersucht. Beschrieben werden al-






Für die Temperatur und die Konzentration gilt
T (t, z) = TGS(z) + Θ(z, t) , (6.19)
c1(z, t) = c1GS (z) + δc1(z, t) . (6.20)
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Die Variablen im Grundzustand mit den beaufschlagten Störungen werden in das
Gleichungssystem der Fluidschicht eingesetzt. Unter Berücksichtigung der funktio-




−W = ∇⃗2Θ , (6.21)
∂δc1
∂t
+ ∂zc1GS (z)W = Lem(∇⃗
2δc1 + ∇⃗2Θ) , (6.22)
∂∆W
∂t
= Pr∇⃗2∇⃗2W + PrRa(−M1∂z
∇⃗2hφH
1 + χ




 ∇⃗2h φH1 + χ + ∂zzφH − ∂zΘ+ ∂M∂c1 ∂zδc1 (6.24)
ergibt. Unter ∇⃗2h versteht man dabei einen Laplace Operator, der auf die Richtungen
x und y beschränkt ist,
∇⃗2h = ∂xx + ∂yy . (6.25)
Die Maxwell-Gleichung ∇⃗ · B⃗ = 0 war Ausgangspunkt der vierten genannten Glei-
chung.
Im oben genannten Gleichungssystem wird der Advektionsterm in der Diffusions-
gleichung in der allgemeinen Form ∂zc1GS (z)W angegeben. Die Ableitung der Kon-
zentration in z-Richtung im Grundzustand ergibt sich eigentlich zu ∂zc1GS (z)=1. Al-
lerdings, wie Ryskin et al. [17] zeigen, entsteht das stationäre Temperaturprofil sehr
viel schneller als der stationäre Konzentrationsverlauf. Aus diesem Grund kann für
den experimentell relevanten Grundzustand der Konzentration die homogene An-
fangskonzentration c0 angenommen werden, womit dann kein Gradient in der Kon-
zentration vorliegt. Für das Gleichungssystem bedeutet dies, dass
∂δc1
∂t
= Lem(∇⃗2δc1 + ∇⃗2Θ) (6.26)
als Diffusionsgleichung der Störung δc1 verwendet wird. Bei der Bestimmung der
Rayleigh-Zahl in den folgenden Abschnitten sollen jedoch beide Fälle, also auch die
Diffusionsgleichung für δc1 in der Form
∂δc1
∂t
+W = Lem(∇⃗2δc1 + ∇⃗2Θ) , (6.27)
untersucht und verglichen werden.
Für die Randbedingungen zur Lösung des Gleichungssystems gilt im Falle von frei-
en Rändern für die Temperaturstörung Θ=0 und die Geschwindigkeit W=0 sowie
∂zzW=0. Die Störung der Konzentration lässt sich aus der Bedingung der imperme-
ablen Wände zu ∂zc1 + ∂zΘ=0 herleiten. Die Störung des magnetischen Potentials
94 6 Untersuchungen zur thermomagnetischen Konvektion
nach Finalyson [8] ∂zφH=0.
Zur Lösung werden Ansatzfunktionen für die Störungen bestimmt, die die genann-
ten Randbedingungen erfüllen. Es ergeben sich dementsprechend
W,Θ, δc1 ∝ exp(λSt)exp(ikxx+ ikyy)cos(πz) , (6.28)
φH ∝ exp(λSt)exp(ikxx+ ikyy)sin(πz) . (6.29)
Dabei bezeichnet λS die Wachstumsrate der Störungen mit der Zeit, kx und ky be-
zeichnen die dimensionslosen Wellenzahlen in x- und y-Richtung. Die im folgenden
verwendete Wellenzahl k ist beschrieben durch k2 = k2x + k
2
y.
Auch wenn die Annahme von freien Rändern bei der Wahl der Geschwindigkeits-
randbedingungen nicht dem experimentellen Umfeld entspricht, lässt sich darüber
eine analytische Lösung des Stabilitätsproblems finden. Diese ermöglicht qualitative
Aussagen zum Systemverhalten und auch den Vergleich mit Konvektionssystemen
anderer Autoren [8, 17, 78].
6.2.2 Rayleigh-Zahl bei freien Rändern und homogener Konzen-
tration ∂zc1GS=0
In Anlehnung an die theoretischen Untersuchungen zur thermomagnetischen Kon-
vektion ohne Berücksichtigung thermodiffusiver Einflüsse nach Finalyson [8] kann
das Gleichungssystem der Störungen über die Determinante der Koeffizientenma-




S + Ũ2λS + Ũ3 = 0 (6.30)
gemäß Finlayson [8] notiert werden. Für stationäre Störungen, also λS=0, bleibt
Ũ3=0, woraus sich der Zusammenhang der Rayleigh-Zahl mit den verschiedenen
Systemparametern bestimmen lässt. Zum Vergleich ist hier auch die Rayleigh-Zahl










genannt. Für die Rayleigh-Zahl des beschriebenen Systems der thermomagneti-












wobei das Separationsverhältnis mit ψ=kTmT0
βc
βT
angegeben und die Ableitung der
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(a) -0,7< STm <0,16

























(b) -0,001< STm <0,16
Abb. 6.4: Rayleigh-Zahl einer Ferrofluidschicht in Abhängigkeit der dimensionslosen
quadratischen Wellenzahl k2, berechnet für unterschiedliche STm.
Magnetisierung nach der Konzentration mit kTmT0K skaliert wird. Für das Thermodif-
fusionsverhältnis gilt kTm=kTm(STm). Die genannten Terme bilden den Unterschied
zwischen der nach Finlayson in Gleichung 6.31 und der nach Gleichung 6.32 be-
stimmten Rayleigh-Zahl und enthalten den Soret-Koeffizienten, der durch die Wahl
der Diffusionsgleichung dem effektiven, im magnetischen Umfeld messbaren Soret-
Koeffizienten STm entspricht.
In Abbildung 6.4 (a) ist die Rayleigh-Zahl gemäß Gleichung 6.32 über der dimensi-
onslosen quadratischen Wellenzahl k2 für die unterschiedlichen in den Thermodiffu-
sionsexperimenten gemessenen Soret-Koeffizienten aufgetragen. Es ist zu erken-
nen, dass für große negative Soret-Koeffizienten die Rayleigh-Zahl ausschließlich
negative Werte annimmt, was einer Stabilität der Schicht entspricht. Konvektion
kann in diesen Fällen nicht auftreten. Bei dem positiven Soret-Koeffizienten gilt,
dass je höher positiv er ist, desto geringer ist die Rayleigh-Zahl. Kleine Rayleigh-
Zahlen sprechen für eine Unterstützung des Einsetzens von Konvektion durch die
Thermodiffusion. In Abbildung 6.4 (b) sind logarithmisch die positiven Rayleigh-Zahl
über Soret-Koeffizienten bis minimal STm=-0,001 K−1 aufgetragen. Im Vergleich
zum Rayleigh-Zahlen-Verlauf ohne Thermodiffusion (STm=0) sinken die Rayleigh-
Zahlen, wie auch in Abbildung 6.32 (a) zu sehen, für positive Soret-Koeffizienten
ab. Für sehr gering negative Soret-Koeffizienten steigen die bestimmbare Rayleigh-
Zahlen an, was für eine Behinderung des Einsetzens der Konvektion spricht.
Das Einsetzen der Konvektion wird nun bestimmt über die kritische Rayleigh-Zahl,
das Minimum der in Abbildung 6.4 dargestellten Kurven. Die Abhängigkeit dieser
Stabilitätsgrenze von dem Soret-Koeffizienten ist in Abbildung 6.5 aufgetragen,
die dazugehörige kritische dimensionslose Wellenzahl in Abhängigkeit des Soret-
Koeffizienten ist in Abbildung 6.6 zu sehen. Die Abbildungen machen deutlich, was
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Abb. 6.5: Verlauf von Rac mit STm;
für 0 K−1≤ STm ≥-0,001 K−1 sind die
Rayleigh-Zahlen positiv und das Einset-
zen der Konvektion wird durch Thermo-
diffusion gehemmt. Durch STm >0 wird
die Konvektion begünstigt.














Abb. 6.6: Die dimensionslose kriti-
sche Wellenzahl kc ist nahezu konstant
über dem Soret-Koeffizienten-Verlauf,
fällt erst mit dem Behindern der Kon-
vektion durch kleine Soret-Koeffizienten
mit einem großen Gradienten ab.
bereits der Verlauf der Rayleigh-Zahlen über der Wellenzahl andeutet. Eine Bewe-
gung der Nanopartikel im Ferrofluid aufgrund eines positiven Soret-Koeffzienten,
also eine Bewegung in Richtung der gekühlten Wand führt zu einem Einsetzen von
Konvektion bei geringerer Temperaturdifferenz als dies im thermodiffusionsfreien
Umfeld der Fall ist. Bewegen sich die Nanopartikel zur warmen Wand (STm <0),
kommt es zur Hemmung des Konvektionseinsatzes aufgrund sehr groß werdender
kritischer Rayleigh-Zahlen und schließlich zum Unterdrücken jeglichen konvektiven
Transports.
Auf Basis der Wellenzahl in Abbildung 6.6 lässt sich für das durch Konvektion ent-








beschreiben, wobei kh der dimensionsbehafteten Wellenzahl entspricht, sie ist mit
der Schichtdicke h skaliert. Die Wellenlänge des Musters ist somit abhängig von
der Schichtdicke des untersuchten Systems. Die Wellenlänge des Musters ist dabei
über weite Bereiche positiver Soret-Koeffizienten konstant und erfährt eine starke
Veränderung erst im Bereich der Hemmung der Konvektion.
Ein Vergleich der kritischen Rayleigh-Zahl und der dazugehörigen kritischen Wel-
lenzahl für einen Soret-Koeffizienten von ST=0 ergibt, wie schon der Vergleich der
Gleichungen 6.31 und 6.32 zeigt, Rac=554,5 und kc=2,38, was den im dritten Ka-
pitel vorgestellten Ergebnissen der analytischen Untersuchungen von Finlayson [8]
entspricht. Für einen Soret-Koeffizienten von STm=-0,001 K−1 ergibt sich die kri-
tische Rayleigh-Zahl zu Rac=1586,6 sowie die kritische dimensionslose Wellenzahl
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zu kc=1,69. Bei einem im magnetfeldfreien Fall messbaren Soret-Koeffizienten von
ST=0,16 K−1 ergeben sich: Rac=4,55 und kc=2,82.
6.2.3 Rayleigh-Zahl bei freien Rändern und stationärem Kon-
zentrationsprofil ∂zc1GS=1
Auf die gleiche Weise wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben wird auch für
den Fall, dass die lineare stationäre Konzentrationsverteilung in der Fluidschicht be-
reits vollständig ausgebildet ist, Störungsdiffusionsgleichung 6.27, eine Gleichung
für stationäre Störungen mit λS=0 und somit Ũ3=0 angegeben. Im Vergleich zur
























für die Rayleigh-Zahl. Auch in dieser Darstellung findet sich die von Finlayson [8]
formulierte Rayleigh-Zahl aus Gleichung 6.31 wieder, wenn berücksichtigt wird, dass
im Finlayson-Fall die Konzentration konstant ist und somit ψ=0 und auch ∂M∂c1=0.




























Abb. 6.7: Logarithmisch aufgetragener
Verlauf der Rayleigh-Zahl einer Ferroflu-
idschicht in Abhängigkeit der dimensi-
onslosen quadratischen Wellenzahl k2,
berechnet für unterschiedliche STm.
Zur Bestimmung der Rayleigh-Zahl in Ab-
hängigkeit des Soret-Koeffizienten wer-
den wie bisher die magnetischen Para-
meter M1=0,5 und M3=1,1 als integrale
Mittel über der Magnetfeldstärke einge-
setzt. Im vorliegenden Fall tritt zudem die
magnetische Lewis-Zahl Lem =
DMk∥
κ hin-
zu. Der molekulare Diffusionskoeffizient
nach Morozov [55] wird für die in Abbil-
dung 6.1 dargestellte, parallel zum Tem-
peraturgradienten ausgerichtete Magnet-
feldstärke bestimmt. Dadurch wird die
Lewis-Zahl zu einer magnetfeldabhängi-
gen Größe. Für die konkrete Berechnung
und Darstellung der Rayleigh-Zahl in Ab-
bildung 6.7 wird daher wie auch bei den
anderen magnetischen Parametern das integrale Mittel über dem Gesamtbereich
der Magnetfeldstärke gebildet. Es ergibt sich: Lem=3,6·10−5. Die geringe Diffusivität
der Nanopartikel im Ferrofluid charakterisiert durch den geringen Diffusionskoeffi-
zienten führt somit auch bei der Lewis-Zahl zu einem sehr kleinen Wert. Dieser be-
sitzt jedoch einen großen Einfluss auf die thermodiffusiv begründete Reduktion der
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Rayleigh-Zahl. Vergleicht man die Größenordnung der Rayleigh-Zahl für ∂zc1GS=0
mit der für ∂zc1GS=1 bei einem Soret-Koeffizienten von ST=0,16 K
−1, ist letzterer
um einen Faktor 10−6 bis 10−7 reduziert. Beschrieben ist diese Charakteristik der
kolloidalen Suspensionen bereits in der Arbeit von Ryskin et al. [17]. Die Reduktion,
so wird dort beschrieben, ist experimentell allerdings insofern irrelevant, als dass
das Etablieren des stationären Konzentrationsprofils für eine angemessene Expe-
rimentdauer zu viel Zeit benötigt. Aus diesem Grund wird daher an dieser Stelle
darauf verzichtet, den Verlauf der kritischen Rayleigh-Zahl und der kritischen Wel-
lenzahl für diesen Fall darzustellen.
6.2.4 Rayleigh-Zahl in Abhängigkeit der magnetischen System-
parameter
Neben der Abhängigkeit der Rayleigh-Zahl vom Soret-Koeffizienten ist zudem die
Abhängigkeit von den Parametern M1 und M3, also vom Magnetfeld, von Interesse.
Es sind dabei die Größenbereiche der Parameter zu beachten, welche in Kapitel 6.1
für eine Magnetfeldstärke bis 320 kA/m hergeleitet wurden. Für M1 führt dies auf
einen Bereich zwischen 0 und 3, für M3 ergibt sich ein Bereich von 1 bis 1,2. Die
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(a) Ra = Ra(M1), M3=1,1

















(b) Ra = Ra(M3), M1=0,5
Abb. 6.8: Die Abhängigkeit der Rayleigh-Zahl bei STm=0,14 K−1 von den magneti-
schen Parametern (a) M1 und (b) M3.
größeren Werte der beiden Parameter stehen dabei für moderate Magnetfeldstär-
ken zwischen 25 kA/m und 50 kA/m, die kleineren Werte stehen für sehr kleine
oder sehr große Magnetfeldstärken. Bei der Darstellung dieser Abhängigkeit der
Rayleigh-Zahl muss zum einen der Soret-Koeffizient geeignet gewählt werden, zum
anderen sind M1 und M3 über ihre Magnetfeldabhängigkeit auch voneinander ab-
hängig.
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Abb. 6.9: Die kritische Rayleigh-Zahl
Rac nimmt mit zunehmendem M1 ab.
Die Zunahme von M1 entspricht im We-
sentlichen einer Erhöhung des pyroma-
gnetischen Koeffizienten.












Abb. 6.10: Die kritische dimensionslose
Wellenzahl kc steigt mit steigendem M1.
Das führt bei hohen pyromagnetischen
Koeffizienten zu kürzeren Konvektions-
mustern.
Für den Soret-Koeffizienten wird an dieser Stelle nicht das integrale Mittel der ex-
perimentell bestimmten Koeffizienten verwendet, da der sich dabei ergebende ne-
gative Wert ausschließlich zu negativen Rayleigh-Zahlen führen würde und somit
eine Bestimmung der kritischen Rayleigh-Zahl überflüssig machen würde. Es wird
der Soret-Koeffizient ST=0,14 K−1 bei einem Magnetfeld von 40 kA/m verwendet,
da sich dieser Wert im Bereich der Maxima der beiden magnetischen Parameter
befindet. Für diesen Soret-Koeffizienten ergeben sich: ψ=48,5 und ∂M∂c1=218,9. Zur
Bestimmung der Abhängigkeit Ra = Ra(M1) wurdeM3=1,1 konstant gehalten für die
Berechnung von Ra = Ra(M3) wurde analog der konstante Wert M1=0,5 eingesetzt.
Es ergeben sich die Verläufe der Rayleigh-Zahlen wie in Abbildung 6.8 (a) und 6.8
(b) dargestellt. Zunächst fällt auf, dass während die Abhängigkeit der Rayleigh-Zahl
vonM1 im betrachteten Bereich relevant ist - die unterschiedlichen Rayleigh-Zahlen
variieren um etwa einen Faktor 10 - ist der Unterschied der Rayleigh-Zahl aufgrund
unterschiedlicher M3 sehr gering und somit vernachlässigbar. M3 wird daher für
die Bestimmung der kritischen Rayleigh-Zahl in Abhängigkeit von M1 konstant ge-
halten. Die Abhängigkeit Ra = Ra{M1(K)} in Abbildung 6.8 (a) zeigt zudem, dass
große Änderungen in der Magnetisierung mit der Temperatur, dies entspricht ei-
nem großen pyromagnetischen Koeffizienten K, zu einer erheblichen Reduktion der
System-Rayleigh-Zahl führen.
An dieser Stelle sei hervorgehoben, dass der nichtlineare Verlauf von M1 mit dem
Magnetfeld die Auswertung der Abhängigkeit der Rayleigh-Zahl erschwert. Dieser
Verlauf entsteht maßgeblich durch die Skalierung der Magnetfeldgrößen mit dem
pyromagnetischen Koeffzienten K. Daher ist für weitere Analysen zu prüfen, ob ei-
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ne Skalierung dieser Größen mit dem äußeren Magnetfeld H0 zu einer geeigneteren
Darstellung der Magnetfeldabhängigkeit der Rayleigh-Zahl führt.
In Abbildung 6.9 und 6.10 sind die kritische Rayleigh- und Wellenzahl in Abhängig-
keit von M1 aufgetragen. Es ist hier, wie bereits allgemein beschrieben, zu erken-
nen, dass eine Erhöhung des pyromagnetischen Koeffizienten zu einer Reduktion
der kritischen Rayleigh-Zahl um etwa einen Faktor 10 führt. Gleichzeitig steigt die
dazugehörige kritische Wellenzahl um einen Faktor 1,35 an. Verglichen jedoch mit
der Abhängigkeit des Rayleigh-Zahl vom Soret-Koeffizienten und der damit verbun-
denen Reduktion um mehrere Größenordnungen, ist die hier dargestellte Abhängig-
keit als nachrangig zu betrachten.
Das Einsetzen von thermomagnetischer Konvektion ist stark durch thermodiffusi-
ve Transportmechanismen in einer Fluidschicht einer magnetischen Flüssigkeit ge-
prägt. Die durch einen Temperaturgradienten initiierten diffusiven Partikelbewegun-
gen in der Schicht können, wie in diesem Kapitel qualitativ dargelegt, sowohl zu
einer Unterstützung der konvektiven Bewegung führen als auch zu einer Hemmung
oder gar der Unterdrückung dieser Bewegung. Es konnte zudem gezeigt werden,
dass die Thermodiffusion der entscheidende Einflussfaktor auf das konvektive Ver-
halten des betrachteten Systems darstellt.
7 Zusammenfassung und Ausblick
7.1 Zusammenfassung
Der Ausgangspunkt dieser Arbeit ist die Frage danach, ob möglicherweise thermo-
diffusive Transportprozesse in einem Ferrofluid thermomagnetische Konvektion un-
terdrücken können. Dazu waren zwei Hauptaspekte zu klären, zum einen an welcher
Stelle sich der Soret-Koeffizient als charakteristische Größe der Thermodiffusion in
der Beschreibung der Konvektion über die Rayleigh-Zahl niederschlägt, zum ande-
ren wie groß der Soret-Koeffizient im untersuchten Fluid ist.
Wie sieht der Zusammenhang Rac = Rac(ST ) aus?
Die Einflüsse sowohl von magnetischen aber besonders von thermodiffusiven Ef-
fekten auf die Stabilitätsgrenzen einer Schicht einer magnetischen Flüssigkeit, über
welcher ein Temperaturgradient anliegt, wurden mittels einer linearen Stabilitäts-
analyse qualitativ untersucht. Der Verlauf der Rayleigh-Zahl des Systems bestimmt
dabei den kritischen Punkt, an dem konvektive Transportprozesse einsetzen kön-
nen. Angestrebt wurde bei den durchgeführten Analysen eine Analogie zu Systemen
herzustellen, welche bereits entweder den thermodiffusiven [17] oder den magneti-
schen Einfluss [8] bewertet haben. Aus diesem Grund wurde das die Fluidschicht be-
schreibende partielle Differentialgleichungssystem unter Berücksichtigung der bei-
den genannten theoretischen Arbeiten [8, 17] aufgestellt. Des Weiteren war das
erklärte Ziel, die theoretische Beschreibung der Fluidschicht über das Gleichungs-
system soweit wie möglich mit experimentell bestimmbaren Fluiddaten zu füllen.
Zu diesem Zweck konnte die Fluidcharakterisierung des 4. Kapitels dieser Arbeit
herangezogen werden.
Bei der Bestimmung des Differentialgleichungssystems stand speziell die konkre-
te Darstellung der Diffusionsgleichung im Vordergrund. Der die Thermodiffusion
beschreibende Term DST ∇⃗ · (c1(1 − c1)∇⃗T ) in Gleichung 3.18 wird in einigen Dar-
stellungen [17, 89] allein über die Temperaturabhängigkeit bestimmt. Der die Kon-
zentration enthaltende Vorfaktor wird über die homogene Anfangskonzentration mit
c1(1−c1) ≈ c0(1−c0) genähert und als konstant betrachtet. Alternativ dazu kann natür-
lich die Abhängigkeit des Terms auch von der Konzentration berücksichtigt werden.
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Vergleicht man die beiden berechneten stationären Konzentrationsprofile für die-
se unterschiedlichen Annahmen miteinander, zeigt sich, dass die Zulässigkeit der
Näherung über die homogene Anfangskonzentration durch die in der Schicht vor-
handene Temperaturdifferenz bestimmt wird. Je größer dabei diese Differenz wird,
desto weiter weichen die berechneten Konzentrationsprofile voneinander ab. Der
Gradient der Konzentration in der Schicht ist dabei größer, wenn auf die Näherung
der Konzentration verzichtet wird. Zudem prägt sich mit steigender Temperatur-
differenz der exponentielle Charakter des Profils aus. Eine Symmetrie des Profils
an der Mittelschicht der Fluidschicht ergibt sich dabei nicht. Aufgrund der Wahl der
Systemparameter kann jedoch im in dieser Arbeit untersuchten Fall davon ausge-
gangen werden, dass die Näherung der Konzentration über einen konstanten Wert
zu einer zulässigen Beschreibung des Konzentrationsprofils führt.
Die Bewertung des Magnetfeldeinflusses auf die Fluidschicht orientierte sich an der
bereits genannten Arbeit von Finlayson [8]. Hier stand im Fokus die Untersuchung
der Größenordnung der beiden magnetischen Systemparameter M1 und M3 auf Ba-
sis der Fluidparameter des EMG905-Fluids. Finlayson betrachtet in seiner Arbeit [8]
verallgemeinerte Fälle der kritischen Rayleigh-Zahl und beschreibt mit M1=0 und
M3=1 den magnetfeldfreien Fall. Für den Fall großer Magnetfelder jedoch nimmt er
an, dass beide Parameter sehr groß werden [8]. Eine genauere Untersuchung der
beiden Werte ergab jedoch, dass sich das sättigende Verhalten der Magnetisierung
der magnetischen Flüssigkeit bei großen Magnetfeldstärken auch auf die Parameter
überträgt. Somit führen diese großen Magnetfeldstärken nicht zu sehr großen Wer-
ten von M1 und M3 sondern in einen Sättigungsbereich, der sich an ein Maximum
beider Werte im Bereich zwischen 25 kA/m und 50 kA/m anschließt. M1 bewegte
sich für die Fluiddaten des EMG905-Fluids zwischen 0 und 3, während M3 nur etwa
zwischen 1 und 1,2 variierte. Der Einfluss von M3 auf den ermittelten Verlauf der
Rayleigh-Zahl war dabei so gering, dass er vernachlässigt werden konnte,M3 wurde
in den Rechnung mit 1,1 angenommen. Eine Variation von M1 dahingegen führte
auf Rayleigh-Zahlen, welche um einen Faktor 10 voneinander abwichen. Da jedoch
der Soret-Koeffizient eine Variation der bestimmbaren Rayleigh-Zahlen bis zu drei
Größenordnungen nach sich zieht, konnte auch die Abhängigkeit der Rayleigh-Zahl
von M1 gegenüber dem Einfluss der Thermodiffusion vernachlässigt werden. M1
wurde daher mit einem konstanten Wert von 0,5 angenommen.
Da, wie beschrieben, der stärkste Einfluss auf die Rayleigh-Zahl aus dem thermo-
diffusiven Partikeltransport im betrachteten System herrührte, wurde die kritische
Rayleigh-Zahl ausschließlich in Abhängigkeit vom Soret-Koeffizienten angegeben.
Unter Berücksichtigung von M1=0,5 und M3=1,1 ließen sich drei Bereiche bestim-
men. War der Soret-Koeffizient leicht negativ mit Werten um -0,001 K−1, ergab sich
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Rac=1586,6 und kc=1,69. Bei ST=0 K−1 erhielt man die analytische Lösung gemäß
Finlayson [8] mit Rac=554,5 und kc=2,38 und für ST=0,2 K−1 ließ sich Rac=3,652
und kc=2,82 bestimmen.
Wie groß ist der Soret-Koeffizient des EMG905 im Magnetfeld?
Ein weiterer Schwerpunkt dieser Arbeit lag auf den Untersuchungen zur Thermodif-
fusion und der konkreten Bestimmung des magnetischen Soret-Koeffizienten. Da
die theoretischen Ergebnisse unmittelbar mit den experimentellen Erkenntnissen
verknüpft sind, konnten beide nur im Zusammenhang betrachtet werden. Die bis-
herigen Daten für den Soret-Koeffizienten stützten sich im Wesentlichen auf ein
einzelnes magnetisches Fluid. Um jedoch den diffusiven Transportprozess besser
verstehen zu können, musste die Datenerhebung mittels Separationsversuchen ver-
stärkt werden. Daher wurden im Zuge dieser Arbeit umfangreiche Untersuchungen
sowohl zur Funktionsfähigkeit der in den Separationsexperimenten verwendeten
Thermodiffusionszelle als auch zur Abhängigkeit des Soret-Koeffizienten von Fluid,
Temperaturgradient und Magnetfeld durchgeführt.
Zur Überprüfung der Funktionsfähigkeit wurden Versuche durchgeführt, die das
Temperaturprofil in der Zelle bestimmten und die bei einer homogenen Tempera-
tur sowohl mit als auch ohne Magnetfeld nachwiesen, dass keine Änderung der
Spuleninduktivität aufgrund von äußeren Einflüssen hervorgerufen wurde. Der Ver-
gleich der Separationskurven des esterbasierten APG513A und des kerosinbasier-
ten EMG905 bestätigte, dass die Intensität des gemessenen Separationssignals di-
rekt von der Diffusivität des jeweiligen Fluids abhängig ist. Mit der hohen Visko-
sität des APG-Fluids und der damit gekoppelten niedrigen Diffusivität wurde ein
um eine Größenordnung geringeres Separationssignal als bei dem EMG-Fluid de-
tektiert. Daraufhin wurde die Entscheidung getroffen, alle weiteren Versuche mit
dem EMG905-Fluid durchzuführen. Außer von der Diffusivität ist das Separations-
signal linear abhängig von der Größe des Temperaturgradienten. Die Begrenzung
des experimentell möglichen Temperaturgradienten ergab sich aus der Isolierung
der Thermodiffusionszelle. Mit einem Anwachsen der Temperaturdifferenz an dem
Separationsspalt wuchs gleichzeitig auch die Differenz zwischen Umgebungstempe-
ratur und den beiden Wasserbädern, was zu einem stärkeren Wärmeabtransport an
die Umgebung führte und den realen Temperaturgradienten verringerte. Versuche
bei unterschiedlichen Temperaturgradienten von 0,5 K/mm, 0,75 K/mm, 1 K/mm
und 2 K/mm machten deutlich, dass der optimale Kompromiss zwischen einem ho-
hen Separationssignal und stabiler, experimentell umsetzbarer Temperaturdifferenz
bei rund 1 K/mm lag.
Über die theoretischen Betrachtungen zur Bestimmung des Soret-Koeffizienten aus
104 7 Zusammenfassung und Ausblick
den Separationsexperimenten konnten die Fluidparameter identifiziert werden, wel-
che parallel zu den Thermodiffusionsexperimenten bestimmt werden mussten. Zu
diesen Parametern gehörten ganz wesentlich die Partikelvolumenkonzentration, die
Partikelgrößenverteilung und ein daraus gemittelter Partikeldurchmesser, die Vis-
kosität des Fluids und für die FFD-Theorie auch die Bestimmung des pyromagneti-
schen Koeffizienten. Zudem war die Temperaturabhängigkeit der Viskosität zu un-
tersuchen.
Als besondere Schwierigkeit im Verlauf der Experimente erwies sich vor allem die
Stabilität des Temperaturgradienten. Die Kontrolle der über die Wasserbäder an-
liegenden Temperatur war regelmäßig durchzuführen. Im optimalen Fall war die
Labortemperatur konstant und zeigte somit keinen Einfluss auf die Spuleninduktivi-
tät. Schwankungen bei dieser Temperatur allerdings führten bei der Induktivität der
beiden Messspulen zu einem gleichgerichteten Effekt, welcher sich bei der Ermitt-
lung der Konzentrationsdifferenz herausrechnete. Der Einfluss der Schwankungen
der Labortemperatur auf die Separation ist nachrangig. Eine weitere Schwierigkeit
bei der Experimentdurchführung war die Positionierung der Zelle. Um dichtegetrie-
bene Konvektion zu verhindern, war der Separationsspalt horizontal auszurichten.
Des Weiteren durfte die Zelle nach Anlaufen des Experiments nicht mehr neu po-
sitioniert werden, da ansonsten Sprünge in der Induktivität nicht ausgeschlossen
werden konnten. Der Messeffekt aus der Separation über ein drei Tage andauern-
des Experiment betrug etwa 3 µH. Bei einer Grundinduktivität der Spule von rund
350 µH, mussten deshalb soweit wie möglich alle störenden Einflüsse verhindert
werden.
Unter diesen Voraussetzungen wurden magnetfeldunabhängige und -abhängige Se-
parationsversuche durchgeführt. Ohne den Magnetfeldeinfluss wurde der Soret-
Koeffizient mittels Gleichung 3.21 zu ST=0,169 K−1, mittels FFD-Theorie gemäß
Gleichung 3.22 zu ST=0,29 K−1 und analytisch nach Gleichung 5.24 zu ST=0,184 K−1
bestimmt. Die numerische Lösung nach FFD-Theorie verzichtet dabei weitestge-
hend auf die für die analytischen Lösungen notwendigen Näherungen (∇⃗c1 << c1,
c1(1− c1) ≈ c1, 1-dimensional) und liefert den größten Soret-Koeffizienten.
Unter Magnetfeldeinfluss (H0 = {40; 100; 320} kA/m) wurden zwei unterschied-
liche Feldpositionierungen vermessen. Zum einen war das Feld parallel zum an-
deren senkrecht zum Temperaturgradienten an der Fluidschicht orientiert. Experi-
mentell bestimmt und auf Basis von Gleichung 3.28 ausgewertet wurden die Soret-
Koeffizienten zu ST∥ = {0,167; -0,061; -0,152} K−1 und ST⊥ = {0,084; -0,512;
-0,257} K−1 bestimmt. Ein Daten-Fit auf Basis der FFD-Theorie gemäß Gleichung
3.34 lieferte für den parallel ausgerichteten Fall ST∥ = {0,11; -0,041; -0,079} K−1.
Zur Bestimmung der Koeffizienten wurden die experimentell detektierten Separa-
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tionskurven numerisch unter Verwendung der Parameter ξ=1,927·10−13 kgs/m3,
ξ1=3,033·10−10 kg/(msK) und ξ∥ = {4; 15; 20} · 10−11 ·D kgs/(A2m) nachgebildet.
Diese Parameter wurden dann verwendet, um über eine analytische Näherungslö-
sung nach Lange [27] die Soret-Koeffizienten zu berechnen. Bei senkrechter Aus-
richtung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten wurden sämtliche bis hierhin
genannten Transportkoeffizienten beibehalten, für den noch verbleibenden Koeffi-
zienten ξ⊥ wurden Werte zwischen 1·10−19 kgs/(Am2) und 1,3·10−17 kgs/(Am2) ein-
gesetzt, jedoch konnte nur für die Feldstärke von 40 kA/m ein entsprechender Fit
der Messdaten mit der theoretischen Separationskurve für ξ⊥ =1·10−17 kgs/(Am2)
durchgeführt werden. Eine Richtungsumkehr, wie experimentell bestimmt, konnte
numerisch nicht berechnet werden.
Die Zusammenführung dieser beiden thematischen Schwerpunkte lässt die Aus-
sagen zu, dass die thermomagnetische Konvektion maßgeblich von thermodiffusi-
ven Prozessen in den magnetischen Flüssigkeiten abhängig ist. Ein positiver Soret-
Koeffizient trägt dazu bei, dass das Einsetzen der Konvektion begünstigt wird. Es
sind im Vergleich zum magnetfeldfreien Fall geringere Temperaturdifferenzen an
einer Fluidschicht nötig, um den konvektiven Wärmetransport anzustoßen. Leicht
negative Soret-Koeffizienten führen zunächst zu einer Behinderung und ab einem
Soret-Koeffizienten ST <-0,001 K−1 auch zur Unterdrückung der Konvektion. Über
die experimentelle Bestimmung der Abhängigkeit des Soret-Koeffizienten vom Ma-
gnetfeld konnte nachgewiesen werden, dass der Koeffizient sowohl positive mit
steigendem Magnetfeld allerdings auch negative Werte annehmen kann. Eine Un-
terdrückung der Konvektion bei bestimmten Magnetfeldstärken bei einem kerosin-
basierten Ferrofluid ist somit nachgewiesen und erklärt das experimentell bereits
von Engler [16] beobachtete Phänomen.
7.2 Ausblick
7.2.1 Thermomagnetische Konvektion
Die bisher untersuchten Stabilitätsgrenzen beziehen sich ausschließlich auf ein Sys-
tem mit einem negativen Temperaturgradienten. Die Schicht ist von unten geheizt,
so dass in jedem Fall dichtegetriebene Konvektion in der Schicht auftreten kann.
Ein positiver oder negativer Soret-Koeffizient fördert oder behindert dabei die Aus-
bildung eines positiven destabilisierenden Dichtegradienten. Die Bestimmung der
Stabilitätsgrenzen ist allerdings auch in einer von oben geheizten Schicht (positiver
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Temperaturgradient) denkbar. Der ohne Thermodiffusion entstehende Dichtegradi-
ent ist negativ und somit zunächst stabil. Dies wird zum Beispiel im Thermodiffusi-
onsexperiment ausgenutzt. So lange der Soret-Koeffizient positiv ist und die Partikel
in die Richtung des ohnehin stabilen Dichtegradienten wandern, ist Konvektion nicht
möglich. Bei einem negativen Soret-Koeffizienten, wie in den magnetfeldabhängi-
gen Separationsexperimenten, wandern allerdings die Partikel gegen die Richtung
des Dichtegradienten. Dabei wird es, wenn der Dichtegradient durch Thermodiffu-
sion groß wird, zu Konvektion kommen, die der temperaturbedingte Dichtegradient
nicht ausgleichen kann. Der kritische Arbeitspunkt, der hier zu Konvektion führen
kann, sollte gerade im Bezug auf die Separationsuntersuchungen bestimmt wer-
den.
Neben der Untersuchung zum Einfluss linearer Störungen auf die Fluidschicht ist
eine Erweiterung für nichtlineare Konvektionsmuster vorzunehmen. Dazu werden
die Störungen an der Schicht gemäß [17, 74] mit beispielsweise
T (x, z, t) = T0(z) + Θ(z, t)cos(kx) (7.1)
für ein 2-dimensionales Konvektionsmuster, periodisch in der x-Richtung, darge-
stellt. Mit Ansatzfunktionen über der Schichtdicke (z) des Systems und der Zeit
(t), welche die Randbedingungen erfüllen, eingesetzt in die Grundgleichungen der
Fluidschicht, ergibt sich ein nicht-lineares Gleichungssystem. Dieses kann mit un-
terschiedlichen numerischen Methoden gelöst werden. Nach der Galerkin-Methode
[111, 112, 128, 129] wird für die Störungen der hydrodynamischen Variablen ein
Multimodenansatz





Eine zusätzliche Erweiterung der Stabilitätsuntersuchung bietet eine Veränderung
des zugrundeliegenden Gleichungssystems. In den bisherigen Analysen ist der ma-
gnetfeldabhängige Diffusionsstrom in Gleichung 6.3 nicht explizit, sondern über die
Magnetfeldabhängigkeit der Transportkoeffizienten berücksichtigt. Anstelle dieses,
in Anlehnung an die Separationsexperimente entstandenen Ansatzes kann die Dif-
fusionsgleichung allerdings auch auf Basis des Massenstroms der FFD-Theorie nach
Gleichung 3.34 angewandt werden. Es ist jedoch zu erwarten, dass die über den
Magnetfeldgradienten zusätzlich entstehende Kopplung zwischen der Diffusionsglei-
chung und der Impulsdichte eine analytische Näherung der Stabilitätsgrenze un-
möglich macht.
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7.2.2 Thermodiffusion


















Abb. 7.1: Verlauf der Separation von
EMG905 bei grad(T )=1 K/mm (Phase
IV) und der sich anschließenden Reho-
mogenisierung bei T0=298 K (Phase V).
Die Ergebnisse sowohl der experimen-
tellen als auch der theoretischen Un-
tersuchungen zur Thermodiffusion füh-
ren zu weiteren interessanten Fragestel-
lungen in diesem Themenkomplex. Als
ein zentrales Thema bei der Bestimmung
des Soret-Koeffizienten hat sich im Ver-
lauf dieser Arbeit der Diffusionskoeffizi-
ent als Fluidparameter herausgestellt. Zu
seiner experimentellen Ermittlung im ma-
gnetfeldfreien Fall wurden erste Versu-
che durchgeführt. Dazu wurde an den ge-
wöhnlichen Separationsprozess eine Pha-
se V der Rehomogenisierung angeschlos-
sen. Dazu wurde der Temperaturgradient
abgeschaltet und die homogene Anfangstemperatur der Zelle (298 K) angeschaltet.
Der Verlauf dieser Messung ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Deutlich zu erkennen
ist eine Umkehr des in Phase IV detektierten separierenden Signals. Eine grobe
Auswertung dieser Messung inklusive der Bestimmung des Diffusionskoeffizienten
befindet sich im Anhang B. Diese experimentelle Methode erscheint vielverspre-
chend zur Bestimmung des Koeffizienten, sollte aber an weiteren Fluiden getestet
werden. Eine Nutzung dieser Messmethode im magnetfeldabhängigen Fall ist eben-
so denkbar.
Um zudem die Datenbasis zur Anisotropie des Soret-Koeffizienten im Magnetfeld zu
verbreitern, müssen weitere Versuche mit anderen Fluiden durchgeführt werden.
Von speziellem Interesse ist dabei, herauszufinden, ob der Soret-Koeffizient unter
Einfluss eines Magnetfelds zu einem stoffspezifischen Fluidparameter wird. Während
im magnetfeldfreien Fall der Soret-Koeffizient in dieser Arbeit mit ST=0,16 K−1 be-
stätigt werden konnte [21–23], wurde für dessen Anisotropie im Feld ein Verlauf
bestimmt, welcher aus früheren Arbeiten nicht bekannt war [23]. Da das hier un-
tersuchte Fluid eine um den Faktor vier größere Volumenkonzentration aufweist als
das in [23] vermessene Fluid, ist für weitere Versuche zu empfehlen, den Grund
für die unterschiedliche Anisotropie hierin zu suchen. Vorstellbar ist die Vermes-
sung einer Fluidreihe mit variierter Volumenkonzentration mit möglichst gleicher
Partikelgrößenverteilung, wobei weiterhin auf eine geringe Gesamtviskosität der
Ferrofluide zu achten ist. Auch im magnetfeldfreien Fall ist damit zu rechnen, dass
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der Soret-Koeffizient eine Konzentrationsabhängigkeit aufweist [56]. Diese könnte
in dem genannten Messzusammenhang ebenfalls von Interesse sein.
Um bei solchen sehr zeitintensiven magnetfeldabhängigen Fluiduntersuchungen den
Messablauf der Separation zu erleichtern, wurde ein Magnetsystem entworfen,
Abb. 7.2: Magnetsystem auf Basis ei-
ner wechselbaren Permanentmagnet-
paarung (2), eingebracht in ein Joch (3).
Das System kann zu weiteren Messun-
gen des magnetfeldabhängigen Soret-
Koeffizienten mit einer Thermodiffusi-
onszelle (1) eingesetzt werden.
welches auf der Verwendung einer Per-
manentmagnetpaarung beruht, wie in
Abbildung 7.2 skizziert. Die Thermodiffu-
sionszelle (1) wird über einen Arm zwi-
schen zwei Permanentmagnete (2) ge-
halten. Das Joch (3) sorgt für einen gu-
ten magnetischen Fluss zwischen den Ma-
gneten. Mit diesem Aufbau nimmt man
sich zwar die Möglichkeit einer freiwähl-
baren Magnetfeldstärke, allerdings ist das
System deutlich kompakter und ortsun-
abhängig im Vergleich zum Elektroma-
gnet Bruker B E-25. Die Magnetanord-
nung ist um die Thermodiffusionszelle
herum drehbar, was wie bisher sowohl ei-
ne parallele als auch senkrechte Ausrich-
tung des Magnetfelds zum Temperaturgradienten ermöglicht. Da bei der Separati-
onsmessung jeder Messpunkt durch Wegnahme des äußeren Magnetfelds bestimmt
werden muss, ist dieses Magnetsystem auf Rollen gelagert. Dabei wird gleichzeitig
garantiert, dass um die Thermodiffusionszelle nach Entfernen des äußeren Feldes,
kein Einfluss auf die Sensorspulen aus Remanenzfeldern, wie beim Elektromagne-
ten etwa, entstehen kann. Was das Arbeiten mit dem Elektromagnet, besonders bei
mehrtätiger Messung, erschwert hat, sind die hohen Ströme, die den Magnet be-
treiben und welche bei Ausfallen des Kühlkreislauf an den Spulen zur Überhitzung
und Schädigung des Magneten und der Zelle führen können. Bei einer Permanent-
magnetpaarung sind diese Aspekte irrelevant, so dass problemlos über mehrere
Tage hinweg der Separationsprozess untersucht werden kann. Eine ständige Anwe-
senheit des Messenden während des Separationsprozesses wird damit überflüssig.
Neben diesen experimentellen Aspekten ist auch eine Weiterentwicklung der theore-
tischen und numerischen Untersuchungen anzustreben. Bisher wird für die nume-
rische Validierung des Separationsprozesses zur Reduktion des zu lösenden Glei-
chungssystems von einem konstanten Temperaturgradienten und einem homoge-
nen Magnetfeld ausgegangen. Somit genügt es in einem solchen System die Dif-
fusionsgleichung numerisch zu lösen. Allerdings besteht zwischen den Maxwell-
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Gleichungen und der Diffusionsgleichung eine Kopplungsbeziehung über die kon-
zentrationsabhängige Magnetisierung des Fluids. Diese Beziehung sollte in weite-
ren Validierungsschritten berücksichtigt werden. Weiterhin wird in dem reduzierten
System eine Idealisierung des Magnetfeldverlaufs an den Rändern vorgenommen.
Während die Tangentialkomponente des Magnetfelds an den Rändern konstant ist,
ist dies bei der Normalkomponente des magnetischen Flusses der Fall. Die Normal-
komponente des Magnetfelds weist am Rand einen Sprung auf, welcher in einer
realen Umgebung stetig verläuft und somit an den Rändern zu einem Magnetfeld-
gradienten führt.
Neben einer Erweiterung des numerisch zu lösenden Gleichungssystems steht eine
Erweiterung der numerischen Lösungsmethode an. Dabei kann eine Optimierung
der Analyse über eine Gitterverfeinerung über dem Zellenquerschnitt durchgeführt
werden. Dabei ist jedoch zu prüfen, ob sich die daraus ergebende Anzahl an Kno-
tenpunkten mit dem vorliegenden GNU-Octave-Code effizient bearbeiten lässt. Des
Weiteren könnte der gesamte Programmablauf in einen iterativen Prozess zur au-
tomatischen Bestimmung der Onsager-Faktoren eingebettet werden, bisher erfolgt
dieser Fittingschritt manuell.
Die in dieser Arbeit vorgestellten Untersuchungen zum Zusammenhang zwischen
der thermomagnetischen Konvektion und der Thermodiffusion in Ferrofluiden er-
höhen das Verständnis des Zusammenwirkens der Prozesse. Außerdem machen
sie deutlich, dass besonders der thermodiffusive Prozess dabei die zentrale Rolle
spielt. Die Frage, warum die Nanopartikel der magnetischen Flüssigkeit unter Ein-
fluss von Magnetfeld und Temperaturgradient eine gerichtete Bewegung ausführen,
bleibt weiterhin eine offene Frage - und nicht nur für diese Stoffklasse. Es ist aber
die Vielzahl der bisher wenig untersuchten Einflüsse auf diesen Prozess aufgezeigt
worden, woraus sich, wie im Ausblick dargelegt, neue sehr interessante Forschungs-
aufgaben zur Fortführung dieses Themas ableiten lassen.
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[86] Platten, J. K. ; Costesèque, P.: Charles Soret. A short biography. In: Eur.
Phys. J. E 15 (2004), S. 235–239
[87] Groot, S. R. ; Mazur, P.: Non-Equilibrium Thermodynamics. North-Holland
Publishing Company, Amsterdam 1962
[88] Blums, E.: Some new problems of complex thermomagnetic and diffusion-
driven convection in magnetic colloids. In: J. Magn. Magn. Mat. 149 (1995),
S. 111–115
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[91] Glässl, M. ; Hilt, M. ; Zimmermann, W.: Convection in nanofluids with a
particle-concentration-dependent thermal conductivity. In: Phys. Rev. E 83
(2011), S. 046315
[92] Kapitel On the Theory of the Soret Effect in Colloids (Morozov, K. I.).
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Anhang
A Experiment zur Thermodiffusion
Abb. A.1: (a) Wasserkreislauf bei homogener Anfangstemperatur des Thermodif-
fusionsexperiments; (b) Wasserkreislauf bei aufgeprägtem Temperaturgradienten
während der Fluidseparation.
Abb. A.2: Verschaltung der Sensorspulen über Digitalmultimeter (Scan-Karte), LCR-
Messbrücke zum Messrechner (LabVIEW).
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Abb. A.3: Ausgewählte Bauteile der horizontalen Thermodiffusionsmesszelle: obere
Reihe: Einfüllschraube inklusive Verschlussschraube, über die die Fluidzelle sowohl
befüllt als auch temperiert wird; mittlere Reihe: links: Messinggitter, rechts: Poly-
mergitter, das Doppelgitter trennt oberes und unteres Fluidreservoir voneinander,
der eigentliche Separationsprozess findet zwischen beiden Lagen statt; untere Rei-
he: zentrale Baugruppe, welche die Fluidzelle zwischen den hier nicht abgebildeten
Wasserbädern positioniert und durch den Polymer-Ring isoliert.
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Abb. A.4: Obere Reihe: Fluidzelle, rechts in einer dickwandigeren Temperaturmess-
ausführung, mit 6 Thermistoren zum Messen der axialen und in Umfangsrichtung
gegebenen Temperaturverteilung bestückt; links ist die geteilte Sensorspulenanord-
nung zu sehen, zwischen beiden Spulen wird das Doppelgitter positioniert; untere
Reihe: parallele Ausrichtung der Messzelle in dem Bruker Magnet B E-25.

B Experimentelle Bestimmung des Diffusi-
onskoeffizienten
Annahmen für die Bestimmung des Diffusionskoeffizienten aus einem sich an den
Separationsprozess des EMG905-Fluids anschließenden Rehomogenisierungprozess:
• Induktivitäten der Sensorspulen sind über eine Kalibrationsgerade mit den
Konzentrationen in den Fluidkammern verbunden, so dass das Verhältnis der
Steigungen der relativen Induktivitätsänderung bei Separation und Rehomo-
genisierung direkt auf die Konzentration übertragen werden kann.
• Durch die Rehomogenisierung wird die zuvor gekühlte untere Wand erhitzt,
die obere zuvor geheizte Wand gekühlt, dies führt zu lokal positiven Dichte-
gradienten, welche Bénard-Konvektion treiben könnten. Die möglicherweise
auftretenden Konvektionseinflüsse bleiben unberücksichtigt.
• Es wird eine normierte Konzentrationsdifferenz nach Gleichung 3.21 mit fol-
genden Parametern berechnet: D=3,92·10−6 mm2/s, lZ=6,2 mm, t=259200 s,
ST=0,16 K−1, c0=0,0867 und grad(T )=1 K/mm. Es ergibt sich cun−cobc0 =0,052.
Dieser Wert steht in guter Übereinstimmung mit den experimentell ermittelten
Werten.
Nach dem gleichen Verfahren, wie auch bereits im 3. Kapitel die Herleitung der
Gleichung 3.21 für die Separation erfolgt, erfolgt hier die Herleitung der Rehomo-
genisierungskurve. Dabei ergeben sich folgende Gleichungen für die Konzentration
in den beiden Fluidkammern:














wobei hz/2 berücksichtigt, dass der Konzentrationsgradient bestimmt wird als Dif-
ferenz der Konzentrationen in der unteren und oberen Fluidkammer über dem Ab-
stand der Mittelpunkte der unteren und oberen Zellenhälfte. C̃ob/un lässt sich aus der
Anfangsbedingung des Systems bestimmen, bei t=0 s der Rehomogenisierung gilt
cun−cob
c0
=0,052 und somit kann −C̃ob=C̃un=0,0023 berechnet werden. Aus Abbildung
B.1 können die Steigungen beim Separieren der Flüssigkeit und beim Rehomoge-
nisieren abgelesen werden. Die Steigung bei Rehomogenisierung beträgt etwa ein
136 B Experimentelle Bestimmung des Diffusionskoeffizienten





















Abb. B.1: Verlauf der Separation von
EMG905 bei grad(T )=1 K/mm (Phase
IV) und der sich anschließenden Reho-
mogenisierung bei T0=298 K (Phase V).
Viertel der Steigung bei Separation.
Bei gleicher Prozesszeit wird daher hier
angenommen, dass nach 72 Stunden
des Rehomogenisierens noch immer
75% der Ausgangskonzentrationsdiffe-
renz vorliegen. Unter Berücksichtigung
der gegebenen Gleichungen für die
Konzentration und cun−cobc0 =0,052·0,75
nach Ablauf von t=259200 s ergibt
sich für den Diffusionskoeffizienten
Dexp=2,48·10−5 mm2/s. Dieser Wert ist
etwa eine Größenordnung größer als
berechnet, was den Schluss zulässt,
dass unter Umständen Konvektion in
der Anfangsphase der Rehomogenisie-
rung den Prozess unterstützt.
C Koordinatentransformation
Allgemeine Koordinatentransformation
Der Zusammenhang zwischen zwei Koordinatensystemen (x, y) und (Φ,Γ) kann ent-
weder als x(Φ,Γ) und y(Φ,Γ) oder Φ(x, y) und Γ(x, y) dargestellt werden. Daraus re-


































wobei gilt: (),[ ] =
∂()
∂[ ] . Die Transformation kann sowohl vom (x, y)- als auch vom (Φ,Γ)-
Koordinatensystem ausgehen. Dabei entspricht die Transformationsmatrix des ei-







































































ã(),ΦΦ − 2b̃(),ΦΓ + c̃(),ΓΓ + d̃(),Φ + ẽ(),Γ
)
mit (C.6)
ã = x2,Γ + y
2
,Γ ,
b̃ = x,Γx,Φ + y,Γy,Φ ,
c̃ = x2,Φ + y
2
,Φ ,
αK = ãx,ΦΦ − 2b̃x,ΓΦ + c̃xΓΓ ,








(−x,ΦβK + y,ΦαK) .
138 C Koordinatentransformation
Gittergenerierung
Bei dem für die Diskretisierung des Rechenraums gewählten Gitter kann die Lage













beschrieben werden [120, 121, 123]. Für die transformierte Darstellung der Laplace-




(d̃Φ,Φ + ẽΦ,Γ) , (C.9)
Γ,xx + Γ,yy =
1
J2
(d̃Γ,Φ + ẽΓ,Γ) (C.10)
(C.11)












(−x,ΦβK + y,ΦαK) = 0 . (C.13)
Da J in jedem Fall verschieden von null ist, ergibt sich aus den oben stehenden
Gleichungen, dass sich die beiden Klammerausdrücke zur Erfüllung der Laplace-
gleichung zu null ergeben müssen. Durch geschicktes Umformen der beiden Klam-
merausdrücke in Form von
0 = x,Φ(x,ΓβK − y,ΓαK) + x,Γ(−x,ΦβK + y,ΦαK) = (x,Γy,Φ − x,Φy,Γ)αK = −αKJ , (C.14)
0 = y,Φ(x,ΓβK − y,ΓαK) + y,Γ(−x,ΦβK + y,ΦαK) = (x,Γy,Φ − x,Φy,Γ)βK = −βKJ (C.15)
ergibt sich die Bedingung, dass αK = βK = 0 sein muss. Daraus folgt nach [120,
121, 123]
0 = ãx,ΦΦ − 2b̃x,ΦΓ + c̃x,ΓΓ , (C.16)
0 = ãy,ΦΦ − 2b̃y,ΦΓ + c̃y,ΓΓ . (C.17)
Die beiden letzten Gleichungen werden nun dazu verwendet, das Gitter numerisch
über das SOR-Verfahren zu erstellen [121].
D Numerik der Diffusionsgleichung der Fer-
rofluiddynamik
Zeitschrittweite
Da sich bei der thermodiffusiven Separation der Ferrofluide innerhalb eines sehr
kurzen Zeitraums Konzentrationsgrenzschichten an den Rändern der Schicht bil-
den, wurden für den nicht-magnetischen Fall der Ferrofluiddynamik für die beiden
Zeitpunkte t=200 s und t=20.000 s bei einer Schichtdicke von 1 mm unterschied-
liche Zeitschrittweiten dt/t = {1;0,5;0,25;0,1;0,05;0,005} angenommen und die
sich dafür ergebenden Konzentrationsprofile für ST=0,16 K−1 zu dem jeweiligen
Zeitpunkt t=200 s und t=20.000 s miteinander verglichen. Es wurden dabei die
gleichen Fluidparameter verwendet wie in Kapitel 5.2.2. In Abbildung D.1 (a) sind
für t=200 s die Abweichungen der Konzentrationsprofile der unterschiedlichen Zeit-
schrittweiten zu dem Profil bei der minimal verwendeten Zeitschrittweite dt/t=0,005
aufgetragen, analog dazu in Abbildung D.1 (b) die Abweichungen bei t=20.000 s.




























 dt/t=1   c  dt/t=0,5
 dt/t=0,25  dt/t=0,1
 dt/t=0,05
(a) t=200 s






























 dt/t=1   c  dt/t=0,5
 dt/t=0,25  dt/t=0,1
 dt/t=0,05
(b) t=20.000 s
Abb. D.1: Abweichungen bei (a) t=200 s und (b) t=20.000 s der Konzentrationspro-
file für dt/t = {1;0,5;0,25;0,1;0,05;0,005} von der Konzentration bei dt/t=0,005.
Es ist klar zu erkennen, dass je kleiner die Zeitschrittweite gewählt wird, je ge-
ringer ist die Abweichung, wobei eine Halbierung der Zeitschrittweite von dt/t=1
auf dt/t=0,5 eine deutlich größere Verbesserung erwirkt als die Halbierung von
dt/t=0,1 auf dt/t=0,05. Begründen lässt sich dies über die Verringerung des Ein-
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flusses der Anfangsbedingung auf die Lösung beim jeweiligen Zeitpunkt, wenn die
Zeitschritte kleiner werden. Gut zu erkennen ist dies zusätzlich an der Abweichung
für dt/t=0,05, eine um einen Faktor 10 geringere Zeitschrittweite dt/t=0,005 führt
zu einer Verbesserung, die sich in der Größenordnung der Verbesserung der beiden
vorausgegangen Zeitschrittweiten mit Faktor 2 befindet. Diese Beobachtung kann
gleichermaßen für t=200 s und t=20.000 s gemacht werden.
Es fällt außerdem auf, dass die maximale Abweichung zwischen den Konzentrations-
profilen bei t=20.000 s größer ist, als bei dem kleineren Zeitregime. Auch hierbei ist
der Grund in der Anfangsbedingung und der Konzentrationsentwicklung mit der Zeit
zu suchen. Im unmittelbaren zeitlichen Anfangsbereich ändert sich das Konzentrati-
onsprofil erheblich, was nur durch eine Zeitschrittweite erfasst werden kann, welche
klein ist gegenüber der Zeitskala der Konzentrationsänderung, was nur im Zeitbe-
reich bis t=200 s erreicht wird. Die für t=20.000 s verwendeten Zeitschrittweiten
sind mit dtmin=100 s bereits groß dagegen, was zu einem entsprechend größeren
Fehler führt.
Die im Zuge dieser Arbeit gewählte Zeitschrittweite dt/t=0,005 für die numerischen
Auswertungen orientierte sich an der für die Resultate benötigten Rechenzeit. Zu-
dem sind die experimentellen Daten, welche zur Validierung der numerischen Unter-
suchungen dienten, mit einem nicht genau bestimmbaren Fehler behaftet, wodurch
der numerische Fehler geringeres Gewicht erhält und eine weitere Verfeinerung der
Zeitschritte uneffektiv macht.
Ortschrittweite
Die Untersuchung des Einflusses der Ortschrittweite in Fluidschichtrichtung soll ana-
log zur Betrachtung der Zeitschrittweite Aufschluss darüber geben, wie stark sich
die Randbedingungen auf die Lösung der Diffusionsgleichung auswirken. Für die bei-
den betrachteten Zeitpunkte t=200 s und t=20.000 s und einen konstanten Soret-
Koeffizienten ST=0,16 K−1 bei der magnetfeldfreien FFD und einer Schichthöhe der
magnetischen Flüssigkeit von 1 mm wurde dz = {0,2;0,1;0,05;0,04;0,02} mm
gewählt. Alle weiteren Fluidparameter wurden aus Kapitel 5.2.2 übernommen. In
Abbildung D.2 erkennt man unabhängig vom Zeitpunkt, zu dem das Konzentrations-
profil bestimmt wurde, dass, ebenso wie bei der Zeitschrittweite, eine Verringerung
der Schrittweite in Schichtdickenrichtung eine Verringerung der Abweichung nach
sich zieht. Es gilt zudem analog zum vorher Beschriebenen, dass die erste Halbie-
rung der Schrittweite zu einer deutlich stärkeren Verringerung der Abweichung führt
als die folgenden Halbierungen.
Für t=200 s sind die Abweichungen zwischen den Lösungen größer als für das län-
D Numerik der Diffusionsgleichung der Ferrofluiddynamik 141
























 dz=0,2mmc  dz=0,1mm
 dz=0,05mm  dz=0,04mm
(a) t=200 s
























 dz=0,2mm l  dz=0,1mm
 dz=0,05mm  dz=0,04mm
(b) t=20.000 s
Abb. D.2: Abweichungen bei (a) t=200 s und (b) t=20.000 s der Konzentrationspro-
file für dz = {0,2;0,1;0,05;0,04;0,02} mm von der Konzentration bei dz=0,02 mm.
gere Zeitregime. Vermutlich liegt dies begründet in dem axialen wandnahen Verlauf
der Konzentration. Im kürzeren Zeitregime ist dieser Bereich nichtlinear, während
für spätere Zeitpunkte ein nahezu konstanter Konzentrationsgradient einen linearen
axialen Verlauf der Konzentration beschreibt. Es ist anzunehmen, dass ein starkes
Gewicht der Ränder nur im Bereich der Nichtlinearität zum Tragen kommt.
Die Ortschrittweite wurde anhand der notwendigen Rechenzeit zu dz=0,04 mm für
die 1 mm Fluidschicht gewählt. Die Validierung der numerischen Ergebnisse anhand
der Experimente machte die Verwendung der 14 mm hohen Fluidzelle notwendig.
Diese wurde mit einer Schrittweite von dz=0,5 mm diskretisiert.
Massenerhaltung
Neben der Bestimmung der optimalen Zeit- und Ortschrittweite, wurde die nume-
rische Lösung auf die Einhaltung der Massenerhaltung überprüft. Dazu wurden die
auf den Knotenpunkten axial im Rechenraum bestimmten Konzentrationen aufsum-
miert und durch die Anzahl der Punkte geteilt. Dabei erhielt man in jedem Fall die
homogene Anfangskonzentration, welche für die numerischen Berechnungen ein-
gesetzt wurde, als integrales Mittel über dem Rechenraum. Dies genügt somit der




E Experimentelle magnetische Separations-
kurven
Für Magnetfeldstärken bis zu 320 kA/m wurden über einen Zeitraum von rund 60
Stunden die Konzentrationen der unteren und oberen Kammer der Thermodiffu-
sionszelle detektiert. Vermessen wurde das EMG905-Fluid, welches im 4. Kapitel
dieser Arbeit detailliert charakterisiert wurde. In Abbildung E.1 sind für die Ma-


















 0 kA/m10  40 kA/m
 100 kA/m  320 kA/m
(a) H⃗∥grad(T )





















 0 kA/m10  40 kA/m
 100 kA/m  320 kA/m
(b) H⃗ ⊥ grad(T )
Abb. E.1: Experimentelle Separationskurven des EMG905-Fluids bei T,z=1 K/mm
und bei H0 = {0; 40; 100; 320} kA/m für (a) ein parallel zum Temperaturgradienten
ausgerichtetes und (b) ein senkrecht dazu ausgerichtetes Magnetfeld.
gnetfeldausrichtung (a) parallel und (b) senkrecht zum Temperaturgradienten die
normierten Konzentrationsdifferenzen zwischen beiden Kammern über der Zeit auf-
getragen. Im Fall (a) erkennt man, dass mit steigender Magnetfeldstärke zunächst
die Intensität der Separationswirkung auf das Fluid schwächer wird und schließlich
seine Richtung umkehrt, was durch den negativen Anstieg der Separationsgeraden
gekennzeichnet ist. Im Fall der senkrechten Feldausrichtung (b) ist für 40 kA/m
und 100 kA/m das gleiche Prinzip zu erkennen, die Separation wird schwächer und
kehrt ihre Richtung um. Jedoch zeigt die Separation des Fluids bei 320 kA/m keine
weitere Intensivierung der Partikelwanderung, vielmehr ist diese schwächer, als bei
100 kA/m.
